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Chapitre 1 : INTRODUCTION

Chapitre 1 :Introduction- Contexte de I’étude

1.1 LA SURETE DES REACTEURS — LA DEFENSE EN PROFONDEUR

Les 442 réacteurs nucléaires en opération dans le monde (59 en France, 148 dans 13 pays de
I’Union Européenne) produisent 20% de 1’électricité mondiale (78% en France, 32% dans
I’Union Européenne). L’énergie nucléaire a de nombreux avantages stratégiques :
I'indépendance par rapport aux combustibles fossiles, la sécurit€ a long terme de
I’approvisionnement en énergie primaire' et la non-émission de gaz a effets de serre. Les
performances des centrales actuellement en service montrent que la production d’énergie
nucléaire est économiquement compétitive et a un impact tres faible sur I’environnement, des
que la gestion des déchets est maitrisée. Néanmoins la slireté nucléaire est un des enjeux
essentiels de la filiere électronucléaire, vu les impacts potentiels d’un accident majeur.

Les réacteurs a eau pressurisée (REP) occidentaux sont congus et construits selon des regles
de siireté strictes destinées a éviter les accidents pouvant avoir un impact sur le public et
I’environnement. L’objectif de ces mesures est de garantir une probabilité de dégradation du
cceur comprise entre 10* et 10 /(réacteur.an). Par exemple (Libman, 2000) la probabilité de
dégradation du cceur est estimée a 5.107/ (réacteur.an) pour les tranches REP 900 MWe
d’EDF. Ces €études probabilistes prennent en compte les causes internes d’accidents et les
agressions externes (séismes, inondations, chutes d’avion, ...). Pour apprécier ces
probabilités, notons que 1’industrie nucléaire disposait au 31/12/2003 d’une expérience
cumulée de 11 236 réacteur-an.

Générateur de

vapeur
pressuriseur %
Barres de ——
contrdle
Pompe i
primaire

Assemblage
combustible

Figure 1-1 : Schéma de principe d’un réacteur, montrant les trois barrieres
1 : la gaine du combustible ; 2 : le circuit primaire ; 3 : ’enceinte de confinement

La slreté des réacteurs a reposé des 1’origine, sur le concept d’une “ défense en
profondeur ” visant a empécher la fusion du cceur et les rejets radioactifs dans
I’environnement. Trois barrieres (Figure 1-1) assurent le confinement des produits radioactifs:

! Principalement dans le cas du retraitement et de la surgénération.
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la gaine du combustible, la cuve et I’enceinte de confinement. Il suffit que I'une des trois
barrieres reste étanche pour éviter la dissémination d’éléments radioactifs.
Le Comité Consultatif International pour la Streté Nucléaire (INSAG, 1999) a défini ainsi la
défense en profondeur:
“Pour parer aux erreurs humaines et défaillances mécaniques possibles, on applique un
concept de défense en profondeur qui s’organise autour de niveaux multiples de protection
comprenant des barrieres successives qui empéchent le rejet de substances radioactives dans
I’environnement. Le concept inclut une protection des barrieres qui prévient tout dommage
tant a la centrale qu’aux barriéres elles-mémes. Il inclut dans son prolongement des mesures
qui protégeraient des dommages la population et [’environnement dans le cas ou ces
barriéres ne seraient pas pleinement efficaces.”
On a donc cing niveaux de défense :

1. prévention des anomalies de fonctionnement et des défaillances des systemes

2. Maintien de I’installation dans le domaine autorisé

3. Maitrise des accidents a l'intérieur des hypotheses de conception (Maintien du

combustible en de¢a de 1200°C pour les Réacteurs a Eau Pressurisée).
4. Prévention de la dégradation des conditions accidentelles et limitation des
conséquences d’accidents graves.

5. Limitation des conséquences radiologiques pour les populations.
Dans cette étude, nous nous concentrerons sur le 4° niveau de défense, la maitrise des
accidents graves.

1.2 LES ACCIDENTS GRAVES

1.2.1 Généralités sur les accidents graves —Echelle INES.

A T’instar de ce qui existe dans le domaine des phénomenes naturels comme les séismes, le
vent ou les avalanches, les événements pouvant affecter une installation nucléaire sont classés
selon une échelle dite INES (AIEA, 2001). Son but essentiel est de faciliter la communication
et la compréhension entre la communauté nucléaire, les médias et le public au sujet de
I’importance, pour la siireté, des événements se produisant dans des installations nucléaires.
Ces événements sont classés de 0 a 7 en fonction de leur gravité (Figure 1-2) selon trois zones
d’incidences différentes : incidences hors du site, incidences sur le site et incidences sur la
défense en profondeur.

Acchdent majeur

WEEida) 55. cAlaant un
2 A 1'axiarisur Hu lte

| Accident n'entrainant pas de Lgu|_
| risque important & Mextérieur du sile

| e E

incident | 2

Ecart, 2 U
aucune importance du point de vue de la sireté

Figure 1-2 : Echelle Internationale des Evénements Nucléaires (INES)

Le niveau 5 (« Accident entrainant des risques hors du site ») correspond a un accident ayant
entrainé un endommagement grave du cceur du réacteur — comme dans le cas de I’accident de
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Three Mile Island (§1.2.2 ) —, des barricres de confinement, ou ayant entrainé un rejet a
l'extérieur de matieres radioactives (en quantités équivalant, du point de vue radiologique, a
un rejet de l'ordre de quelques centaines a quelques milliers de térabecquerels d'iode 131)
comme lors de I’accident de la pile de Windscale en 1957 ; un tel rejet serait susceptible
d'entrainer l'application partielle des contre-mesures prévues par les plans d'urgence afin de
réduire la probabilité d'effets sur la santé.

Le niveau 6 (« Accident Grave ») implique le rejet a l'extérieur de matieres radioactives (en
quantités équivalant, du point de vue radiologique, a un rejet de quelques milliers a quelques
dizaines de milliers de térabecquerels d'iode 131). C’est par exemple le cas de I’accident de
1957 dans I’usine de retraitement soviétique de Kyshtym.

Le niveau 7 (« Accident Majeur ») correspond a des rejets a l'extérieur d'une fraction
importante des matieres radioactives contenues dans une grande installation (par exemple le
ceeur d'un réacteur de puissance), comme lors de 1’accident de Tchernobyl (§1.2.3). Un tel
rejet pourrait entrainer des effets aigus sur la santé; des effets tardifs sur la santé dans une
vaste zone pouvant s'étendre sur plusieurs pays; des conséquences a long terme pour
I'environnement.

Pour les réacteurs a eau pressurisée, tous ces scénarios d’accidents graves débutent par une
phase ou le cceur n’est plus refroidi et s’échauffe sous ’effet de la puissance radiologique
résiduelle (Dans ce type de réacteur, 1’ébullition de I’eau rend le coeur sous-critique, il ne reste
donc plus la chaleur due a la fission mais uniquement celle due a la radioactivité, qui est de
I’ordre d’un pour cent de la puissance nominale).

Lorsque la température dépasse 1200°C, la réaction d’oxydation des gaines en Zircaloy
devient tres exothermique et la température monte rapidement (de 1 a 10 K/s selon Sehgal,
1999) et entraine, si rien ne permet de refroidir le cceur, la fusion du combustible. Le bain de
combustible fondu mélangé au zirconium partiellement oxydé et, le cas échéant, a divers
matériaux de structure, est appelé le corium.

En I’absence de contre-mesures, ce corium, va progresser dans le réacteur et former un bain
en fond de cuve. Pour les réacteurs de basse puissance (jusqu’a 600 MWe d’apres Sehgal,
1999), on peut garantir le maintien du corium en cuve en la refroidissant par noyage du puits
de cuve. Pour les réacteurs de puissance élevée (de 1300 a 1600 MWe) on ne peut garantir le
maintien dans la cuve et il faut donc considérer un percement de celle-ci et soit I’interaction
du corium avec le béton du radier, soit la rétention du corium dans un dispositif prévu a cet
effet (récupérateur de corium).

En plus des dispositions visant a éviter I’accident de dimensionnement du réacteur (la fusion
du cceur), la défense en profondeur a aussi pour objectif de contenir les conséquences d’un
accident grave, mé€me si sa probabilité est tres faible. Pour le réacteur a eau pressurisé EPR en
cours de construction a Olkiluoto en Finlande, il a ét¢ demandé (Bouteille et al., 2005) qu’en
cas d’accident grave, il ne soit pas nécessaire d’évacuer la population (ce qui correspond a des
seuils de 500 mSv pour le premier jour, et de 15 mSv par mois pour le long terme), qu’il n’y
ait plus de limitation sur la consommation agricole a proximité de la centrale des la deuxieme
récolte et que la zone d’exclusion soit limitée (de I’ordre de la dizaine de km?).

Ces criteres ne peuvent €tre atteints qu’en garantissant la tenue et 1’étanchéité de I’enceinte de
confinement durant un hypothétique accident grave et apres celui-ci.

Les études des accidents graves se fondent en partie sur 1’étude des accidents historiques de
Three Mile Island et de Tchernobyl.

1.2.2 Three Mile Island

Le 28 mars 1979, la deuxieéme tranche de la centrale de Three Mile Island (TMI-2), en
Pennsylvanie, a subi un accident de niveau 5 entrainant la fusion de 45% du cceur (Broughton
et al., 1989 ; Akers et McCardell, 1989 ; Libmann, 2000 ; Osif et al., 2004). Il s’agit d’un
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réacteur a eau pressurisé de 900 MW électriques (2722 MW thermiques) qui n’avait été mis
en service commercial que 3 mois auparavant.

L’accident a débuté par un incident banal : la défaillance de 1’alimentation en eau des
générateurs de vapeur qui a entrainé un arrét d’urgence du réacteur, car le circuit primaire
n’était plus refroidi correctement. Lors de ce transitoire, deux défaillances de matériel ont eu
lieu :

e Les pompes d’alimentation de secours des générateurs de vapeur ne purent pas les
remplir car une vanne était restée fermée lors d’une opération de maintenance. Il
faudra 25 minutes pour que les opérateurs 1’ouvrent manuellement.

e La vanne de décharge du pressuriseur, qui avait ét€ ouverte pour réduire la pression du
circuit primaire, a regu la commande de se fermer mais est restée coincée en position
ouverte. L’indicateur en salle de contrdle n’indiquait que la commande et non 1’état
réel de la vanne, ce qui fit croire aux opérateurs que le pressuriseur se remplissait
d’eau au-dela des limites de fonctionnement, risquant de mettre le circuit primaire en
surpression, alors qu’il y avait une perte de réfrigérant primaire dans I’enceinte de
1’ordre de 60 t/h.

Plus de cent alarmes et clignotants se sont déclenchés dans la salle de contrdle, ne permettant
pas aux opérateurs de se faire une idée claire de la situation. Pendant ce temps, le circuit
primaire se dépressurisait progressivement, entrainant un début d’ébullition. Les pompes du
circuit primaires se sont alors mises a vibrer, et 100 minutes apres le début de I’accident, les
opérateurs les arréterent pour éviter de les détériorer. La puissance résiduelle (quelques
dizaines de MW) n’étant plus évacuée, le niveau d’eau dans la cuve s’est mis a baisser,
découvrant le ceeur qui s’est dégradé puis a fondu partiellement, entrainant un relachement
significatif de produits de fission. Les opérateurs remirent alors en fonctionnement 1’injection
de sécurité et le ceeur a de nouveau été refroidi, environ 4 heures apres le début de 1’accident.
Il n’y a pas eu de relachement significatif de radioactivité dans 1’atmosphere. Seuls 13 MCi de
gaz rares ont été relachés de facon contrdlée aprés 1’accident. Ces rejets n’ont pas fait
dépasser en 1979 les limites réglemenatires de rejets de cette centrale.

Ce n’est que 6 ans apres 1’accident, lors de I’introduction d’une caméra vidéo a I'intérieur de
la cuve que I’on réalisera I’'importance de la fusion du cceur. Broughton et al. (1989) estiment
a 62 tonnes (45% de la masse du cceur) la quantité de matériaux fondus (Figure 1-3). Environ
20 t se sont relocalisées au fond de la cuve. Le renoyage de la cuve a permis de stabiliser le
corium avant que la cuve ne soit trop endommagée par fluage (Korth et al., 1997).

Un programme international de recherche a été lancé suite a cet accident. Ces études ont mis
en évidence I'importance des facteurs humains dans la siireté des réacteurs. Elles ont aussi
permis une meilleure compréhension de la phénoménologie des accidents graves. Le scénario
de I’accident de TMI-2 a été étudié en détail et sert a la qualification de tous les codes de
calcul actuels dédiés aux accidents graves des réacteurs a eau pressurisée.
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Figure 1-3 : Etat final du cceur de Three Mile Island 2 (Akers et McCardell, 1989)

1.2.3 Tchernobyl

Sept ans plus tard, le 26 avril 1986, le réacteur de la quatricme tranche de la centrale nucléaire
de Tchernobyl (Ukraine) explosait. Cet accident (Pazukhin, 1994 ; Borovoi & Sich, 1995 ;
Sich, 1995 ; Stang, 1996 ; Libmann, 2000), classé au niveau 7, est le plus grave qu’ait connu
I’industrie nucléaire.

Ce réacteur de 1000 MWe (3200 MWth) appartenait a la filiere RMBK avec un coeur modéré
par du graphite et refroidi par de 1’eau bouillante circulant dans des tubes de force (Figure
1-4). Une des particularités de ces réacteurs est que ses concepteurs sovi€tiques ne les avaient
pas dotés d’une enceinte de confinement' mais de compartiments congus pour retenir la
contamination lors de 1’accident de dimensionnement, c’est a dire la rupture d’un nombre
limité de tubes de force.

! Des enceintes de confinements sont actuellement en cours de construction autour des centrales RBMK en
fonctionnement, comme par exemple la centrale dite de Leningrad, a Sosnovy Bor.
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Figure 1-4 : Réacteur de type RMBK

E : Dalle supérieure du réacteur, OR : Dalle inférieure du réacteur,
D et L : Réservoirs annulaires d’eau pour la protection biologique,

Il était prévu d’effectuer ce jour la un essai de sireté sur le réacteur dont 1’objectif était de
voir pendant quelle durée une turbine pouvait fournir sur son inertie du courant a la centrale
en cas de perte du réseau électrique (et avant la reprise par les groupes électrogenes). Cet essai
avait déja eu lieu sur la tranche n°3 sans aucun incident.

Des demandes du réseau de distribution d’¢€lectricit€ ont fait que les opérateurs ont placé le
réacteur dans une configuration' pour laquelle les marges de réactivités étaient inférieures aux
niveaux autorisés. De plus des sécurités avaient été désactivées afin de pouvoir réaliser cet
essai. Il faut néanmoins rappeler (Stang, 1996) que personne ne savait a cette époque que cette
configuration exceptionnelle pouvait conduire a une excursion de puissance.

A 1h23, I’opérateur a déclenché un arrét d’urgence, mais dans cette configuration particuliere,
I’insertion de la partie basse (sans absorbant) des barres de controle dans le cceur a entrainé
une augmentation transitoire de la réactivité. Combiné a I’effet de 1’ébullition de 1’eau, du fait
de la diminution du débit des pompes — I’objectif de 1’essai - , la puissance du réacteur
divergea et fut multipliée par 100 (Libman, 2000) avant de s’arréter suite a la destruction
partielle du combustible.

Il y a ensuite une interaction violente entre le combustible et I’eau. La pression de vapeur va
soulever la dalle supérieure du réacteur (2000 t) et détruire le reste des canaux de force. Une
seconde explosion, vraisemblablement due a I’hydrogene issu de I’interaction zirconium-eau
(Sich, 1995 ; Libman, 2000) a ensuite eu lieu. Certains auteurs (par ex. Kiselev & Checherov,
2001) ont méme suggéré une vaporisation complete du combustible entre 6000 et 40000 K,
méme si leurs arguments sont peu convaincants (Sich, 1995b) au vu des analyses matériaux
effectuées.

Cet accident a conduit a un important incendie de graphite qui a entrainé une partie des
produits de fission vers la haute atmosphere et favorisé leur dissémination a grande distance.

' Fonctionnement & une puissance inférieure & 700 MWth. Moins de 30 barres de controles insérées dans le cceur.
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Libman (2000) estime ces rejets a 200 MCi de gaz rares, 40 a 50 MCi d’iode 131, 2 MCi de
césium 137 et 0,2 MCi d’autres radioéléments, a comparer avec les 13 MCi de gaz rare et la
dizaine de curies d’iode rejetés lors de 1’accident de Three Mile Island. Du fait de cette
contamination, 135 000 personnes ont été évacuées et 800 000 vivent dans des zones
fortement contaminées (> 5 Ci/km2). Le panache a transporté cette contamination sur la
majeure partie de I’Europe et de 1’Asie du Nord, mais les plus grandes concentrations se
trouvent en Biélorussie, en Ukraine et en Russie. A ce jour, il est difficile d’atteindre un
consensus sur les conséquences sanitaires a long terme de cet accident.

Figure 1-5 : Progression du corium a Tchernobyl

L’élévation de la température du combustible dispersé et la formation d’eutectiques avec le
gainage en zirconium, le sable et la serpentinite [Mgﬁsi4010(OH)8] a entrainé la fusion d’une
grande partie du combustible (Pazukhin, 1994). 1370 + 300 tonnes de corium (Borovoi &
Sich, 1995) ont été trouvées dans les différents locaux du batiment réacteur (Figure 1-5).
D’apres Borovoi & Sich (1995) et Pazukhin (1997), la progression du corium a duré plusieurs
jours (4 2 9 jours selon les auteurs). Le corium s’est étalé dans de nombreuses pieces situées
sous le niveau du réacteur et a ablaté certaines parois entre ces pieces. La progression du
corium s’est arrétée sans intervention extérieure au 3° niveau sous le puits du réacteur (voir
par exemple Figure 1-6) et n’a que trés peu attaqué les structures métalliques. Sich (1995) en
a conclu qu’il était possible de récupérer 135 tonnes de combustible, a fortiori dans un
récupérateur dédié a cet effet. Il faut néanmoins noter que la concentration moyenne en
combustible de ce corium est faible (autour de 10%masse d’uranium) du fait de son mélange
avec le sable, la serpentinite, puis les produits de décomposition du béton. Ceci a entrainé une
dilution de la puissance résiduelle.
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Figure 1-6 : Le « pied d’éléphant », un étalement de corium a Tchernobyl.

1.3 LE RECUPERATEUR DE CORIUM DE L’EPR

Suite aux accidents de Three Mile Island et de Tchernobyl, les autorités de siireté ont
demandé que les accidents graves soient pris en compte des la conception des nouveaux
réacteurs. Dans le cas hypothétique ou se produirait une fusion du cceur, deux approches ont
été retenues par les concepteurs de réacteurs :

e La rétention en cuve est adaptée a des réacteurs de petite et moyenne puissance
comme le VVER-440 installés en Finlande (Kymaildinen et al., 1997) et les réacteurs
AP600 et AP1000 (McLaughin et al., 2005) développés par Westinghouse, ainsi que
les réacteurs a eau bouillante comme le SWR 1000 de Framatome ANP (Brettschuh,
2001). Par ailleurs, des dispositifs spécifiques de récupération en cuve sont a I’étude
pour le projet coréen APR1400 (Condie et al., 2004).

e La rétention hors cuve est la solution généralement retenue pour des réacteurs de plus
de 1000 MWe. Actuellement, le seul récupérateur de corium effectivement construit
est celui du réacteur VVER-1000 construit a Tian Wan (Chine) par un consortium
russe (Svetlov et al., 2003). Cette solution a aussi été retenue par FRAMATOME ANP
pour ’EPR (Fischer, 2003 ; Bouteille et al. , 2005).

L’EPR (sigle signifiant initialement FEuropean Pressurized Reactor, transformé en
Evolutionary Power Reactor en vue du marché extra-européen) est en cours de construction a
Olkiluoto en Finlande, devrait étre construit a Flamanville, a été proposé pour la construction
de plusieurs tranches en Chine et va étre soumis a la certification par la NRC, 1’autorité de
streté états-unienne (Estéve, 2005).

Dans ce réacteur a eau pressurisé, issu de 1’évolution des réacteurs francais N4 et allemands
KONVOI, la solution retenue pour la rétention du corium est 1’étalement du corium sur une
surface de 170 m? dédiée a cet effet (Figure 1-7) afin de limiter les flux de chaleur dus a la
puissance résiduelle et de faciliter son refroidissement par un systeme passif.

18—



Chapitre 1 : INTRODUCTION

?
e
./
e
% T
e
S AR NN
S S S S S S
./, 7/, 7 7/, !
77 e e 4
Va e
7SS 7 - «l—/[
e
e l” T
e
g 7 L 7/, s
v A //// ‘ s
G > L > ///
S 7/
s L/, 7 /
s S
A v L/ PSS 7/
Z s S,
7 7 72,7, 7 7 >/ // s // 7
e e e e e e e e
707z / 1SS S S S
., 7/ </ /// v /// ., //// g //// g //
| — — 7 7/
7 ///// ) WY s s
/ / /, S Matériau sacrificiel A
, Z g // . ’/ | LN /
e 2 A 7/
/ 7z | - Réfractaire 7/
7 7
v
/|
Ve e
/;// s //// 7/ // 77,5, /// 7/ // 2/,
777 ‘S s S s 77 7
I A Y ISP RS IS A ers
‘S s s /s
s Z Z
- e
2/ . 5z
Y tn Compartiment d’étalement
e
Vi P
7/ - age s
. Matériau Sacrificiel
e
e
e

Circuit de Refroidissement Canal de transfert Réfractaire Porte fusible
Figure 1-7 : Vue générale du récupérateur EPR (d’apres Fischer, 2003).

Une des caractéristiques principales du concept EPR (Bouteille et al., 2005 ; Fischer, 2004)
est que le corium n’arriverait pas directement dans le compartiment d’étalement mais serait
retenu temporairement dans le puits de cuve. Ceci permet une séparation spatiale et
temporelle des fonctions de tenue mécanique aux chocs pouvant survenir lors de 1’accident et
de rétention puis refroidissement du corium. Une porte fusible sépare en fonctionnement
normal le puits de cuve et le compartiment d’étalement (Figure 1-8). Elle serait fondue par le
corium qui pourrait alors s’étaler.

Le puits de cuve est recouvert d’un béton sacrificiel — béton a base de ciment Portland et
d’agrégats ferreux et siliceux afin d’oxyder le zirconium et I’uranium métallique et d’abaisser
la température de liquidus du mélange corium-béton (Nie, 2005) — qui serait érodé par le
corium durant la phase d’accumulation, jusqu’a la fusion de la porte. Le mélange de ce béton
au corium permet d’obtenir une composition favorable a 1’étalement (Fischer, 2003) et de
réduire le spectre des conditions initiales de 1’étalement (composition, température, débit, ...)
par rapport a la grande variabilité des scénarios pouvant se dérouler dans le puits de cuve
(Nie, 2005). En particulier, I’oxydation exothermique du zirconium devrait se produire dans le
puits de cuve. Apres fusion de la porte, le débit attendu est trés important, jusqu’a 10t/s selon
Fischer (2003), ce qui favorise un bon étalement.
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Figure 1-8 : Vue de dessus du compartiment d’étalement (Fischer, 2003)

Le récupérateur (Figure 1-9) est recouvert dans ses parties inférieures et latérales par un béton
sacrificiel, afin de limiter les effets des charges thermiques transitoires lors du contact corium-
récupérateur. L’érosion de ce béton diminuerait la température du corium ainsi que la densité
de la phase oxyde, qui devrait se retrouver au-dessus du métal. La faible épaisseur de béton
sacrificiel limite les relaichements de gaz non condensables (CO/CO,, Hy).

Un dispositif de refroidissement par eau est installé sous cette couche de béton sacrificiel. Il
s’agit d’un assemblage de blocs d’acier dont la partie inférieure servira de canal rectangulaire
pour la circulation de l’eau de refroidissement. Cette eau proviendrait du réservoir de
stockage d’eau du batiment réacteur (IRWST) et passerait d’abord sous le récupérateur, puis
latéralement pour se déverser sur le corium. Une cheminée est prévue pour évacuer vers
I’enceinte la vapeur qui serait générée. Le refroidissement du corium peut étre réalisé de facon
enticrement passive, méme s’il est prévu une injection active d’eau quelques heures apres le
début du refroidissement. Dans ce concept le compartiment réacteur et le fond du puits de
cuve pourraient étre totalement noyés et le trop-plein se déverserait vers I’IRWST, ainsi que
I’eau issue de la condensation de la vapeur. Un des avantages de ce concept est que la coulée
de corium serait stabilisée en quelques heures et complétement solidifiée en quelques jours
(Fischer, 2004).
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Figure 1-9 : Structure du récupérateur (Fischer, 2003)

1.4 ETUDE DE L’ETALEMENT DU CORIUM ET PLAN DU MEMOIRE

Le concept de récupérateur par étalement EPR a nécessité la mise en place de programmes de
recherche et développement sur les aspects suivants : la décharge du corium dans le puits de
cuve (Meyer & Gargallo, 2003) I'interaction du corium avec un béton et des réfractaires dans
le puits de cuve (Fischer, 2005 ; Nie, 2005), I’ouverture de la porte entre le puits de cuve et le
compartiment d’étalement (Alsmeyer et al., 2000), 1’étalement du corium et son
refroidissement dans le dispositif décrit au §1.3.

Par ailleurs, dans le cas hypothétique de I’interaction du corium avec le puits de cuve dans
une centrale actuelle, sans récupérateur, le corium pourrait percer les parois en béton et
s’étaler dans d’autres pieces du réacteur. L’estimation a priori de la progression du corium
hors cuve est I’un des défis de I’amélioration de notre connaissance des accidents graves.
Cette these est consacrée a 1I’étude expérimentale de I’étalement du corium, en particulier a
I’aide des expériences en matériaux prototypiques (contenant de I’oxyde d’uranium appauvri)
réalisées sur I’installation VULCANO au CEA Cadarache.

Dans un premier temps, nous présenterons 1’état de 1’art sur I’étalement, appliqué soit au
corium, soit aux coulées de laves volcaniques. Ensuite, nous décrirons [’installation
VULCANO et les expériences d’étalement du corium qui y ont été réalisés. La premiere étape
de I’analyse de ces essais consiste en l’interprétation des analyses matériaux a 1’aide de
modeles thermodynamiques. Connaissant pour chaque température, la répartition et les
compositions des phases présentes dans la coulée, on peut alors en estimer les propriétés
physiques. L’étude des propriétés rhéologiques du corium, en particulier dans 1’intervalle de
solidification, fait I’objet du chapitre suivant, car c’est la rhéologie qui contrdle la progression
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et 'immobilisation des coulées de corium. Nous allons ensuite présenter une étude thermique
du refroidissement du corium qui a mis en évidence la présence, d’une part, d’une couche
limite rhéologique a la surface libre et d’autre part, une forte résistance thermique de contact a
I’interface avec le substrat. Finalement, ces essais ont servi a valider des codes de calcul
d’étalement qui ont permis de conforter le concept de récupérateur pour I’EPR.
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Chapitre 2 : Etat de I’art sur I’étalement

L’étalement de coulées de fluides a été principalement étudié pour les fluides géologiques et
en particulier les laves volcaniques, ainsi que pour des procédés industriels tels que le soudage
en nappe, avant d’étre considéré dans le cadre de la recherche sur les accidents graves de
réacteurs nucléaires.

Dans un premier temps, nous allons passer en revue I’état de 1’art sur I’étalement de fluides
dont les propriétés ne varient pas au cours du temps, puis nous passerons en revue les travaux
qui prennent en compte 1’effet du refroidissement sur 1I’écoulement, soit pour les écoulements
de lave volcanique soit lors de processus industriels tels que le soudage, puis pour le corium.
Finalement, nous présenterons les expérimentations qui ont été réalisées par d’autres équipes
pour étudier I’étalement du corium, d’abord en matériaux simulants, puis en matériaux
prototypiques (de méme composition chimique que du corium). Une partie de ces essais, se
sont produits en parallele a nos travaux, dans le cadre des projets européens CSC (Cognet et
al., 2001) et ECOSTAR (Alsmeyer et al., 2005) auxquels nous avons contribué.

2.1 ETALEMENT HYDRODYNAMIQUE

Nous considérons ici des fluides dont les propriétés physiques restent constantes au cours de
I’étalement qui est donc régi par les lois de I’hydrodynamique. Nous nous plagons dans le cas
d’écoulements minces, c’est-a-dire dont 1’épaisseur est petite par rapport aux autres
dimensions. Nous allons considérer deux cas de figures : d’abord 1’écoulement le long d’un
plan incliné, puis 1’étalement sur une surface horizontale.

2.1.1 Ecoulement le long d’un plan incliné

Parmi les 5 régimes permanents envisageables pour un écoulement le long d’un plan incliné
(Perrazzo & Gratton, 2004), les deux plus simples correspondent au fluide au repos avec un
mur incliné et a I’écoulement d’épaisseur constante h le long d’un plan incliné. Ce cas a été
étudié par Dragoni et al. (1986) pour des fluides newtoniens (viscosité constante sans
contrainte seuil) ou de Bingham (contrainte seuil et relation affine contrainte-taux de
cisaillement).

z

T

u

X
N
Figure 2-1 : Etalement le long d’un plan incliné

On se place dans les hypotheses dites de la lubrification : épaisseur de I’écoulement faible
devant les autres dimensions, écoulement quasi paralléle au plan support.
La projection selon I’axe x de I’équation de Navier Stockes donne :
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d?u

nd—Z2+pgsinoc =0 2-1)

ou u est la composante de la vitesse selon 1’axe des x.
Les conditions aux limites sont un glissement nul [u(z=0)=0] et, si on néglige I'effet de la
tension de surface, une contrainte visqueuse nulle a la surface libre :

G(z=h) = n% ~0 (2-2)

4

L’équation constitutive d’un fluide de Bingham de contrainte seuil 6° (ou d’un fluide
Newtonien, si 6° =0) est :

. 0 c<o° 5.3

T= {(G -6°)/n c>0° 2-3)
En intégrant ces trois équations on obtient :

H

u(z) =%[%z(zh—z) - c%} 0<z<(h—h,)

. ° 2
u(z) = pg;““h{l— = } e>h—h, (2-4)
p g sino
b oo
p g sino

L’écoulement se caractérise, pour un fluide Newtonien (6° =0) par une répartition
parabolique de la vitesse. Pour un fluide de Bingham, dans la partie supérieure de
I’écoulement (le « bouchon »), la vitesse est indépendante de la hauteur (Figure 2-2).

0.6
—— Newtonien
= Bingham
0.5 1
Bouchon
0.4 1 /
N 0.3 A Y
e
Ve
P Ve
0.2 4 P
-~
-~
0.1 4 //
. —
-
—
0 T T T T T T T T T
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 14 1.6 1.8 2
Vitesse

Figure 2-2 : Profils de vitesse pour des fluides Newtoniens et de Bingham s’écoulant sur un plan incliné.
(d’apres Dragoni, 1986)

L’épaisseur de la coulée est reliée au débit par unité de largeur selon :

h oh2 3 2 1
q=Pfu(z)dz - POR R é{i] +— (2-5)
0

N |lh ] 2ln | 2

.
ou dans le cas d’un écoulement sans bouchon,
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h 2 3
p-gsina h
g=p|lu(z)dz = ————
! "
Huppert (1982), Liu & Mei (1989), Oron et al. (1997) ainsi que Perazzo & Gratton (2004)
donnent des solutions approchées pour le cas général des écoulements instationnaires ou a

épaisseur variable. Dans ce dernier cas, la force motrice prend en compte la variation
d’épaisseur et s’écrit :

pgh cosoc[tan(x — a—hj (2-7)

(2-6)

0x

Huppert (1982) a montré que lors d’un écoulement sur un plan incliné, le front était soumis a
des instabilités qui vont donner naissance a des langues de fluides s’étalant plus rapidement
que le reste de 1’écoulement.

Macedonio et Longo (1999) ont étudié¢, numériquement, les effets des bifurcations et des
changements de pente dans les canaux de coulée de lave.

2.1.2 Etalement sur une surface horizontale

N

Contrairement a la lave s’écoulant sur les flancs d’un volcan, le corium va s’étaler
principalement sur des surfaces horizontales'. Dans ce cas, la force motrice ne dépend plus
que des gradients d’épaisseur : on ne peut donc pas avoir de solution simplifiée correspondant
a une coulée d’épaisseur constante.

Huppert (1982b) a étudié le cas de 1I’écoulement a partir d’une source axisymétrique ou
linéique telle que le volume total de la coulée soit proportionnel a t* (Pour o=0, on a le cas de
la rupture instantanée d’un barrage et pour o=1, celui d’un débit constant). Si le nombre de
Bond, Bo= pgl?/c est tres supérieur a un, on pourra négliger les effets de la tension de
surface. Griffiths & Fink (1993) ont défini plusieurs régimes d’écoulement selon les forces
dominantes, gravité, inertie, viscosité, contrainte seuil,...

Dans le cas ou la gravité et la viscosité dominent, 1’équation de Navier-Stokes pour les
écoulement axisymétriques devient, en ne prenant en compte que la gravité et la viscosité et
en négligeant les dérivées selon les directions autres que radiales dans le terme de gauche :

2 2
la_p = Va—u,soitg % =Va—u (2-8)
p or 072 or 072
La conservation des volumes (le fluide étant supposé incompressible) implique :
oh 19 h
—+——|r| udz |=0 29
ot ror ( —[ 0 ) &)
soit, en combinant ces deux équations :
Oh g Of ,s0h)_, (2-10)
ot 3vror or
La conservation globale des volumes coulés implique aussi que :
on [ rh(r.0ydr = Gr° @2-11)

Huppert (1982b) a trouvé une solution par similitude des équations (2-10) et (2-11), en posant
-1/8
8 G’ ~Ga+1)/8
== rt 2-12
g ( y J (2-12)

' C’est aussi le cas, en volcanologie des domes se formant au sommet des volcans quand la lave est trés
visqueuse.
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1/4
et h(r,t) :g;” [3%] tw*l)”\p(z) (2-13)

ou &y est la valeur de la variable & pour le rayon ry (t) du front et, z = £/En. En substituant (2-
12) et (2-13) dans (2-10) et (2-11), on trouve que la fonction y vérifie :

(yiy) + 2y “T_lw =0 (2-14)

et que &, :[27: | O'w(z)dzrg (2-15).

Pattle (1959) a montré que pour o= 0 (rupture d’un barrage), on a :
3 1/3 210 1/8
Y(z) = (Ej (1-2)" Ey = {3% - J ~0.894 (2-16).

Pour un écoulement avec un débit volumique constant (0=1), le paramétre &y vaut 0.715 et le
front progresse selon la loi :

3 1/8
rN=0.623(gG } 12 (2-17)
v
2 1/3 1 z
~z _ )3 o1zz2 .y ]
et V() [3] (1-2) [1 = +0d z)} (2-18)

Ces modeles ont été validés par des essais d’étalement en matériaux simulants et sur le dome
de lave de la Soufriere de St Vincent (Huppert, 1982c). Huppert (1982b) a aussi dérivé les
expressions pour une géométrie rectangulaire.
Pour le régime gravité-inertie, Didden & Maxworthy (1982) ont montré que la position du
front était proportionnelle 2 (gG)"*t"* en géométrie axisymétrique. La transition entre ces
deux régimes s’effectue lorsque les forces d’inertie et les forces visqueuses sont du méme
ordre de grandeur, soit au bout d’un temps de 1’ordre de :
1/2
Lirans = o (2-19)

gv
Balmforth et al. (2000) ont étendu les résultats ci-dessus a des fluides viscoplastiques (avec
des lois constitutives de type Herschel-Bulkey, ce qui comprend les fluides de Bingham et les
lois puissance). Dans le cas des fluides de Bingham, 1’effet de la contrainte seuil devient
important apres un temps

G"(p g)"h

Bingham = (G OR)l/z

et se manifeste par la présence d’un écoulement de type « bouchon » dans la partie haute de la
coulée.
Griffiths & Fink (1993) puis Fink & Bridges (1995) ont listé les dépendances du rayon et de
la hauteur maximale de la coulée en fonction du régime d’écoulement et de la rhéologie, y
compris les configurations pour lesquelles I’écoulement est piloté par la rhéologie d’une peau
plus visqueuse que le cceur de la coulée. Le Tableau 2-1 indique les relations entre la hauteur
et la forme pour ces régimes.

(2-20)

Régime Hauteur maximale | Rapport d’aspect (H/2R)
Gravité — viscosité Newtonnienne | h= cste ~Vv%
Gravité — peau Newtonnienne h =Cste ~V'?
Gravité — fluide Bingham h ~R"? ~vo?

28—



Chapitre 2 : ETAT DE L’ ART SUR L’ETALEMENT

Gravité- peau de Bingham h~R%®’ IRVAREA
Gravité — Inertie h~R Indépendant de V

Tableau 2-1 : Effet du régime sur la forme des coulées (d’apres Fink & Bridges, 1995) pour a=1

L’étalement comporte deux points singuliers : I’origine, car il y a un débit non nul en r=0 (en
fait, le débit est introduit sur un disque de rayon 1y fini) et le point de contact entre le substrat
et le front (Shikhmurzaev, 1991). Du fait de la condition de non-glissement sur la paroi, on
observe en fait un mouvement de roulement, semblable a celui de chenilles de char (Léger &
Joanny, 1992): le front de coulée liquide-gaz avance alors que I’interface liquide-solide reste
immobile. Cet effet a été mis en évidence expérimentalement par Merle (1998) : dans la
Figure 2-3, ce phénomene est clairement visible car des damiers avaient €té tracés sur les
faces de la silicone qui était étalée.

Figure 2-3 : Etalement avec mouvement de type chenille au front (photographies tirées de Merle, 1998)

De nombreux auteurs tels que Léger & Joanny (1992) ou Oron et al. (1997) ont étudié en
détail les effets au niveau de I’angle de contact liquide/solide au front de la coulée et, en
particulier, I’effet de la rugosité du substrat. Ces effets sont particulierement important pour
des étalements de petites dimensions (gouttes). Nous n’irons pas a ce niveau de détail pour
I’application a 1’étalement du corium

D’apres Baloga (1987), le caractere non linéaire de 1’équation (2-10) implique que la forme
d’ondes cinématiques dans une coulée va varier lors de sa propagation. En particulier, une
perturbation au niveau de la source va se propager plus vite que la vitesse de groupe de la
coulée.

Ehrhard (1995) a étudié 1’écoulement d’un bain de hauteur h(t) s’écoulant par une porte dans
sa paroi inférieure et a montré que dans ce cas, la vitesse de coulée, dans la phase de vidange
est donnée, en appliquant la loi de Bernoulli par :

u(t) = 2gh(t) (2-21)

2.2 ETALEMENT DE LAVES EN COURS DE REFROIDISSEMENT

Les vulcanologues cherchant a déterminer les longueurs d’étalement de coulées de lave, ont
mis en évidence le fait qu’il ne s’agissait pas uniquement d’un phénomene hydrodynamique,
mais qu’elle était aussi déterminée par le refroidissement qui entraine une augmentation de la
viscosité au point d’entrainer in fine I’immobilisation de la lave.

Pinkerton & Sparks (1976) ont montré que les coulées de laves de 1’éruption de 1975 de
I’Etna s’arrétaient lors que leur nombre de Gritz atteignait une valeur critique de 300. Le
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nombre de Gritz, Gz, est le rapport entre 1’advection et la conduction dans la hauteur de
la coulée :
2
Gz =i (2-22)
alL

ou dy est le diametre hydraulique de la coulée (4 fois la section de la coulée divisée par le
périmetre mouillé), et L la longueur de la coulée. Ce seuil compris entre 280 et 370 a été
étendu a d’autres éruptions, telle que celles du Pu’u ‘O’o a Hawai (Pinkerton & Wilson,
1994). Dragoni (1989) utilise ce critere pour déterminer 1’instant d’arrét dans son modele de
coulée le long d’un plan incliné.
Pinkerton & Wilson (1994) ont proposé la corrélation suivante permettant de déterminer la
longueur d’étalement sur un plan incliné pour une série de 48 coulées de laves sur les pentes
duPu’u ‘O’o:

L=132 GO’47teruptO’7l o051 037 (2-23)
Mais, il est difficile d’étendre une telle corrélation a d’autres fluides ou d’autres conditions
initiales.
Bercovici (1994) puis Bergovici & Lin (1996) ont proposé d’intégrer les équations de
I’étalement et de la chaleur. Les deux équations sont reliées par la viscosité. La principale
différence observée entre ces écoulements et 1’écoulement hydrodynamique de Huppert
(1982) est la possibilité d’épaississement des coulées. Il faut noter avec Crisp & Baloga
(1990) que le refroidissement par rayonnement n’est pas dii qu’a la crolte, mais aussi a la
contribution des fissures qui permettent au coeur de la coulée de rayonner. Du fait de la
dépendance en T* du terme de rayonnement, il apparait que quelques pour cent de la surface
de la coulée peuvent contribuer significativement a son refroidissement.
Stasiuk et al.(1993) a étudié le couplage entre la coulée et le refroidissement, a partir d’une
modélisation mathématique et d’expériences en matériaux simulants dont la viscosité varie
fortement avec la température - ici un sirop de sucre ; Fink & Grifiths (1992) ont quant a eux
simulé la lave avec une cire, le Polyéthyléne Glycol (Soule & Cashmann, 2004) tandis que
Hallot & Sparks (1995) ont réalisé des expérience avec de la résine de pin - . Les profils de
températures et la forte dépendance de la viscosité avec la température font que la viscosité de
la couche supérieure est beaucoup plus élevée que celle du coeur de la coulée. De ce fait, la
viscosité équivalente, définie comme celle que doit avoir un mélange isotherme pour que la
longueur d’étalement estimée par la formule (2-17) de Huppert (1982) soit égale a la longueur
d’étalement observée, est plus élevée que la viscosité du cceur de la coulée et se rapproche de
celle de la surface.
Hon et al. (1994) ont étudié I’effet des crofites sur la progression de laves : le refroidissement
de la surface crée une peau plastique qui, lorsqu’elle atteint quelques millimetres d’épaisseur,
va se gonfler comme un ballon sous I’effet de la pression interne et se rompre localement, en
créant des protrusions. Ceci entraine une progression saccadée du front de coulée. Ensuite, la
température de surface décroit en dessous du solidus, formant une crofite solide ayant une
rupture fragile. Dans ce cas, on a une progression pilotée par la rupture de la crofte. Il peut se
produire des empilements si le point faible de la crolite n’est pas au front. Une autre
possibilité est la formation de tubes de lave, dans lesquels la progression est significativement
plus rapide, car le tube de lave sert d’isolant thermique a la coulée.
Sakimoto & Zuber(1995) puis Foit (2004) ont étendu les solutions de similitude de Huppert
aux cas ou la viscosité variait avec le temps (afin de simuler I’effet du refroidissement de la
coulée). Bunk et al.(2001) ont étendu ces solutions par similitude au cas d’une coulée avec
une crofite solide, soit fixe, soit flottante. Dans le cas d’une crolte fixe, il a montré que la
vitesse de coulée était significativement réduite par rapport au cas sans crolite, et que la
vitesse maximale était atteinte au centre de la coulée et non en surface. Par contre, une crolite
flottante ne modifie que peu la cinématique de 1’étalement.
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Fink et al. (1989, 1990, 1992), Griffiths & Fink(1992, 1993) et Fink & Bridges (1995) ont
défini, pour caractériser 1’étalement et la morphologie des coulées, le parametre adimensionné
Y comme le rapport du temps nécessaire pour que de la crolite solide se forme sur un élément
de lave par le temps caractéristique de I’advection horizontale de la lave.

Y =tt, (2-24)
Dans le cas d’un étalement axisymétrique dans le régime viscosité-gravité, le temps
caractéristique de I’advection, rapport de 1’épaisseur de la coulée par la vitesse, vaut :

3/4
= || ¢ (2-25)
8 Ap

L’analyse d’essais en laboratoire, confirmée par I’étude de coulées de laves terrestres ou
extraterrestres a indiqué que :
e Pour W<3 (les solidifications les plus rapides), I’étalement a formé des bourrelets
moins larges que 1’étalement, donnant un état final assez boursouflé.
¢  Pour 3< ¥<I10, on observe des plaques de crofite flottant sur la surface de la coulée.
e Pour 10< W<25, la surface est moins perturbée, si ce n’est par des plissements.
® Pour 25< W<55, la crolite n’apparait que pres du front et forme des levées de part et
d’autres de la coulée.
e Pour W>55, aucune crofite n’a été observée.

2.3 ETALEMENTS LORS DE PROCEDES INDUSTRIELS

L’étalement de liquides en cours de solidification a aussi été étudié pour ses applications
industrielles telles que dépdt de revétements (Stevens & Poulikakos, 1991), la coulée continue
en métallurgie (Digruber et al., 2000), la soudure (Shakeri & Chandra, 2002), le dépdt de
polymeres par jet (Sirringhaus et al., 2000). Il s’agit généralement de I’étude de la
solidification d’une goutte s’étalant sur un substrat. Dans ce cas, vu les faibles dimensions de
la goutte, le nombre de Bond est généralement faible et il faut prendre en compte les effets de
la tension de surface.

Madejski (1976) a proposé une modélisation de I’étalement d’une gouttelette en supposant
qu’elle prenait a chaque instant une forme cylindrique de rayon R et de hauteur h variant au
cours du temps. Ce modele a été amélioré par les travaux de Delplanque (1998) et de
Sivakumar & Nishiyama (2004).

La conservation de 1’énergie mécanique (énergie cinétique, énergie potentielle liée a la
tension de surface et dissipation visqueuse ) donne aprés quelques manipulations
(Sivakumar& Nishiyama, 2004) :

2 2
i{i p(d—R) (R2h+ﬂh3]+c(1e2(1—cose)+ 2Rh) }“—m(d—RJ [§+%}=0 (2-26)
dr| 10" | dr 7 hldt |2 5R

ou 0 est I’angle de contact dynamique entre la coulée et le substrat.
L’épaisseur de la couche solide croit selon :

y=Uyalt-1) (2-27)

ou la constante de solidification U est la solution de I’équation :

T,-T 2
. Co Ty~ Touvsrar) _ \/E(% }rf[% )exp(U_] (2-28)

H 4

et T est 'instant ou débute la solidification.
Lorsque le nombre de Weber (We=2pu(?R(/0) tends vers I’infini, c’est a dire lorsque 1’effet
de la tension de surface est négligeable, Zhang (1999) a montré que le rayon maximal de la
coulée (sans solidification) est donné par :
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R =~118Re"’ (2-29)

Fedorchenko et al. (2004) citent d’autres travaux aboutissant a la méme formulation mais
avec des coefficients compris entre 0,82 et 1,23 selon les auteurs et les hypotheses choisies.
La solidification va tendre a réduire le rayon maximal de I’étalement. Chung & Rangel (2001)
ont étendu ces résultats en tenant compte de la résistance thermique de contact a I’interface et
de la surfusion qui vont augmenter le délai de début de la solidification et donc favoriser
I’étalement de la goutte. L’effet de la surfusion sur ce délai et sur le rayon maximal est de
moindre amplitude que celui de la résistance de contact.

Stevens & Poulikakos (1991) ont pris en compte les particularités d’un alliage binaire qui
entraine la formation d’une zone pateuse a ’interface entre les isothermes correspondant aux
températures de solidus et de liquidus.

2.4 MODELISATION DE L’ETALEMENT DU CORIUM

Dinh et al. (2000) et Konovalikhin (2001) ont proposé une modélisation en simplifiée de
I’étalement du corium. La plupart des autres équipes ont préféré mettre au point des codes de
calcul, modélisant plus précisément le comportement du corium.

2.4.1 Modélisation en ordre de grandeur

Le modele en ordres de grandeur de I’Ecole Polytechnique Royale de Stockholm (Dinh et al.,
2000 et Konovalikhin, 2001) reprend certains travaux antérieurs de Moody (1989) et est
construit a partir des hypotheses simplificatrices suivantes :

1.  L’hydrodynamique de 1’étalement est déterminée soit par I’inertie et la gravité
(Didden & Maxworthy, 1982) soit par la gravité et la viscosité (Huppert, 1982b) et le
régime ne varie pas au long de I’écoulement.

ii.  Les propriétés physiques du corium sont supposées constantes et égales a leurs valeurs
initiales.

iii.  La durée caractéristique de 1’écoulement est le temps de versement du corium (masse
totale/débit supposé constant).

iv.  L’écoulement est décrit par une vitesse caractéristique constante.

v.  Les flux de chaleurs sont supposés constantsz et I’échange convectif entre le corium et
les substrat est déterminé par la corrélation Nu=0.0027 Pe (Dinh et al., 1997).
L’emploi de cette corrélation, établie pour des écoulements turbulents, est justifié¢ par
le caractere rugueux de I’interface bain-crofite.

vi.  Le corium est supposé s’arréter lorsqu’une fraction suffisante (de 1’ordre de 50-55 %)
de la chaleur latente a été enlevée.

vii.  L’échelle de temps de solidification est supposée proportionnelle a 1’épaisseur de la
coulée.

Les épaisseurs de corium sont adimensionnalisées par rapport a 1’épaisseur capillaire (vers

laquelle tendrait I’étalement sans solidification) :

h_ .
N = eoutée. (2-30)

p -8 hcap

Le temps caractéristique d’étalement (sans solidification) est le temps pour atteindre le rayon
correspondant a 1’épaisseur caractéristique. Il est donné par :

1%
Teom = (2-31)
D-h,, U
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ou la vitesse caractéristique dépend du régime. Pour le régime gravité-inertie, elle vaut, en
négligeant le terme multiplicatif de I’ordre de 1 :

2GY> %
u[m,,-/ :(?J =1 cony — (2_32)

VA
D.hwp.[g'GJ
D

tandis que pour le régime gravité-visqueux, elle vaut :

_(g'st%. G Y2

visc | <, 2-33
! 3.v Vv ( )

tot

En fait, la solidification de la coulée va dans la plupart des cas faire que I’étalement s’ arrétera
avant d’avoir atteint 1’épaisseur capillaire. Konovalikhin (2001) considere que la coulée est
immobile lorsqu’une fraction y de la coulée est solidifiée et recommande une valeur de 55%,
déterminée a partir des essais de Suzuki et al.(1993). Pour un mélange a solidification
congruentei ayant une surchauffe de ATy, par rapport au point de fusion, il faut enlever d’un
volume V de corium la quantité de chaleur :
V'Qsolidif =V.p, 'lcp,l 'ATsup +X 'Hfusionl (2-34)
Konovalikhin (2001) ne préconise pas explicitement d’extension de cette approche aux
solidifications non-congruentes.
Le temps caractéristique pour immobiliser une épaisseur O, de corium est donné par :
H(T,))-H solidif

I
(P haut +(Pbas - hcap ’ Qv

ou Phaut = 8(5T04 est le flux de chaleur radiative (en supposant que la surface du corium
reste a la température initiale du bain) ;
9,,=0.0027-p ¢, u, -(TO —Tmh.dif) est le flux convecté vers le bas, en appliquant

la corrélation de Dinh (1997) ;
Q, est la puissance volumique résiduelle.

(2-35)

Tsolidzf :hcap ’ p

L’échelle de temps adimensionnelle T est définie comme le rapport entre les temps

caractéristiques d’étalement et de solidification :
T.
,-C — cony (2_36)
T solidif

Considérant qu’il faut un temps égal LT g pour solidifier une coulée d’épaisseur
adimensionnée L, et que 1’étalement hydrodynamique atteint cette épaisseur adimensionnée L
au bout du temps Tcon/L, Dinh et al. (1999) ont relié la longueur adimensionnée au temps
adimensionné par :

L=t"en régime gravité-inertie (2-37)
et L=t " en régime visqueux (2-38)
ou est le rapport des vitesses entre les deux régimes :

1/8 1/2 5/24
_uinerr ~V ) Vtut : g (2_39)
- 1/3 13/24

u D" -G

visc

" On appelle solidification congruente, un processus de solidification dans lesquels le liquide et le solide ont la
méme composition. C’est le cas des corps purs et des eutectiques. Le changement de phase s’effectue a une
température fixée et non sur une plage de température entre le liquidus et le solidus.
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Apres quelques manipulations algébriques, on trouve que la longueur d’étalement dans le cas
d’un écoulement plan de largeur D est donnée dans le régime de gravité-visqueux par :

1/16
vye.Gre (fv] 0V (H(T, )= H(T, 0 )

V
L, = Min| —2—,

(2-40)
1/2
hcap ’ D [(pham + qhax - th cap] ) D

La viscosité n’intervient qu’a la puissance —1/16, mais, comme on le verra au chapitre 4, la

viscosité est le parametre variant le plus dans I’intervalle de solidification.

Konovalikhin (2001) a ensuite proposé des adaptations de son modele a diverses
géométries et I’a validé sur la base de données expérimentales (voir § 7.1). Il apparait que
I’étalement en deux dimensions dans un espace ouvert est plus efficace que dans un canal
axisymétrique. Le temps adimensionné T établi pour un écoulement en canal doit étre

multiplié par le terme :
1/2

26 cap
oV

tot

B = D°

(2-41)
ou o représente I’angle du secteur angulaire ou s’étale la coulée.

2.4.2 Les codes de calcul d’étalement du corium

Pour avoir une meilleure description physique des phénomenes, plusieurs organismes de
recherche ont développé des codes de calcul permettant de suivre 1’évolution locale de la
température et de la vitesse d’écoulement durant la coulée. On va distinguer deux types de
codes : les codes tels que MELTSPREAD, THEMA et LAVA pour lesquels les équations
sont intégrées selon 1’axe vertical, et les codes CORFLOW et CROCO qui permettent
d’étudier plus finement les évolutions le long de I’épaisseur de la coulée.

2.4.2.1 MELTSPREAD

Le code MELTSPREAD (Farmer et al., 1993) a été développé au Laboratoire National
d’Argonne pour I’EPRI. 1l permet une modélisation monodimensionnelle détaillée des
écoulements gravitaires, de 1’'immobilisation due a la solidification, de la refusion, de
I’échauffement et, le cas échéant, de 1’ablation du substrat, de I’oxydation du corium sous
I’effet des gaz de décomposition du béton, ainsi que des modélisations adaptées a la
configuration particuliere de 1’étalement sur l’enveloppe métallique des enceintes de
confinement de réacteurs a eau bouillante type Mark-1.

Ce code a été principalement validé sur des essais avec un substrat métallique. Lors de sa
validation sur des substrats en béton, il est apparu que les effets de I’attaque du béton
(ablation, oxydation par les gaz de décomposition, ...) étaient décorrélés temporellement de la
phénoménologie plus rapide de I’étalement.

2.4.2.2 THEMA

Le code de calcul THEMA (Eberlé, 1997 ; Spindler et al. , 2004, 2006) a été développé au
CEA Grenoble, en collaboration avec EDF. Il modélise 1I’étalement d’un fluide en prenant en
compte I’effet de sa solidification et de la fusion éventuelle du substrat. Il est caractérisé par
une intégration des équations sur I’épaisseur de la coulée. Du fait du peu d’intérét d’une
modélisation extrémement précise au vu des incertitudes sur les propriétés physiques de
fluides en cours de solidification, ceci permet de réduire le temps de calcul, tout en ayant un
code de calcul simple et numériquement robuste. Contrairement au code MELTSPREAD
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(Farmer et al., 1993), il permet la prise en compte de géométries horizontales a une ou deux
dimensions.

La modélisation de la coulée est fondée sur une intégration des équations tridimensionnelles
le long de la hauteur de la coulée, tout en prenant en compte la présence éventuelle d’une
crolite en haut et en bas de la coulée. Méme dans le cas de I’étalement de deux liquides
immiscibles (par exemple la phase oxyde et la phase métallique du corium) on ne considere
qu’une seule équation pour la quantité de mouvement, en faisant I’hypothese d’un écoulement
en film mince (masse volumique indépendante de 1’altitude, turbulence négligeable, transferts
verticaux de quantité de mouvement négligeables, pression supposée hydrostatique) :

p.(%ﬁ+ﬁ.Vﬁj=—V lp.g.(h+e)]-F, Jili (2-42)

ou p est la densité moyenne de la coulée,

h sa hauteur totale,

e I’épaisseur du substrat (par rapport a un référentiel horizontal),

F., le coefficient de frottement corium-substrat.
Pour la conservation de la masse, une équation moyennée est nécessaire pour chaque phase
liquide (oxyde ou métallique) :

d -
a—t(pi.hi )+ \% (pi'hi'” )— Fi, ab Fi, or (2-43)
ou pi est la densité de la phase 1,

h; est la hauteur du constituant i,

I b est ’apport de masse par ablation du substrat destiné a la phase i,

I'i .; est la perte de masse du constituant i par formation de crolite.
Finalement, les bilans d’énergie sont aussi moyennés pour chaque couche :

- Bilan d’énergie pour I’ensemble des oxydes :

0 R
E(pohn 'HD) + V( pD'hD'HD'u) = FD,ab‘HD,ab - FD,(:r‘HD,cr - QD,,yurf - QD,W + QD,res - QD,A (2-44)

- Bilan d’énergie pour I’ensemble des métaux :

0 -
E (pA ‘hA 'HA ) + V( pA 'hA 'HA .I/t) = r:A,ab'HA,ab _FA,cr'HA,cr - QA,smf - QA, w + QA,re.v + QD,A (2-45)

Dans ces équations, hp et hy désignent respectivement les sommes des hauteurs des différents
oxydes et des différents métaux;

Hp et Ha sont les enthalpies des oxydes et des métaux ;

Hp.n et Haap sont les enthalpies apportées par 1’ablation d’une paroi d’oxydes ou de
métaux ;

Hp.r et Hacr sont les enthalpies liées a la formation de crofites des oxydes et des
métaux ;

les masses volumiques pp et pa sont les masses volumiques moyennes des oxydes et
des métaux.

Les autres termes du second membre correspondent respectivement aux pertes

d’énergie en surface (Qpsuf) €t au contact du substrat (Qpy), a I'apport d’énergie par la
puissance résiduelle (Qp ) et au transfert de chaleur a I’interface entre oxydes et métaux
(Qp,a).
A partir des modeles physiques, la discrétisation spatiale des équations est effectuée par une
méthode classique de volumes finis et la discrétisation temporelle utilise une méthode semi-
implicite pour les phases liquides et une méthode totalement implicite pour la conduction dans
les solides (Eberlé, 1997). Le pas de temps est limité par la condition de Courant, et par les
variations de flux de chaleur dans les croftes et le substrat, ce qui permet de modéliser le choc
thermique au contact corium-substrat..

—35-



Chapitre 2 : ETAT DE L’ ART SUR L’ETALEMENT

L’évolution de I’épaisseur de la croiite est obtenue en résolvant 1’équation de la conduction
thermique dans la crofite avec le bilan d’énergie aux interfaces (contacts avec le substrat et le
bain pour la crolite inférieure ; contact avec le bain et rayonnement ou convection avec
I’environnement pour la crofite supérieure) selon 1’approche itérative proposée par Savino &
Siegel (1968).

Un module tridimensionnel spécifique est dédié a la résolution de 1’équation de la chaleur
dans le substrat. Il nécessite un maillage fin du substrat a proximité de son interface avec le
corium, car le gradient de température y est €levé. Le logiciel prévoit la prise en compte d’une
résistance thermique de contact a l'interface. Les équations sont résolues a l’aide de la
méthode classique des directions alternées.

Les échanges de chaleur entre le bain fondu et les crofites sont pris en compte par des
corrélations classiques de convection forcée. Pour des écoulements laminaires, le nombre de
Nusselt vaut 7,6 (cas de 1’écoulement dans un canal rectangulaire avec parois isothermes),
tandis que, pour les écoulements turbulents, on considere la corrélation classique de Colburn
(Taine & Petit, 1989) :

Nu = 0,023 Re”® pr™* (2-46)
Par contre, pour les écoulements métalliques, THEMA utilise la corrélation de Duchatelle &
Vautrey (1964) donnant Nu = 6 pour les écoulements laminaires et

Nu = 5,14 +0,0127 Re”® Pr”® (2-46b)
pour les écoulements turbulents.
Ces lois supposent que les propriétés physiques du fluide sont homogenes et que I’écoulement
est pleinement développé, bien que 1’étalement soit limité dans 1’espace et dans le temps.
Néanmoins, Spindler et al. (1999) ont montré que, dans la majorité des configurations
d’intérét, la couche limite atteignait 1’épaisseur de la coulée apres une distance d’une a deux
fois I’épaisseur de la coulée, ce qui valide I’hypothese d’écoulement pleinement développé.
La tension de surface est prise en compte en arrétant la progression de la coulée si 1’épaisseur
devient inférieure a 1’épaisseur capillaire.
Dans THEMA, la solidification entraine d’une part la formation de crofites, d’autre part une
augmentation de la viscosité, en fonction de la fraction volumique de solide, et donc de la
température. L’effet des crofites est la réduction de la hauteur du canal disponible pour
I’écoulement, mais l’effet mécanique des crofites au front n’est pas modélis€. Un des
parametres clé de la prise en compte de la solidification est la température choisie pour
I’interface entre les crofites et le bain. Elle est fixée par défaut a la température de solidus du
mélange formant la coulée.
Le code THEMA a été validé initialement sur des solutions analytiques telles que
I’écoulement suivant la rupture d’un barrage, la conduction dans le substrat suite a une
température imposée en paroi ou la croissance de crofites a I’interface avec une paroi froide
(Spindler et al., 2006), puis sur les essais CORINE avec des simulants a basse température
(Eberlé, 1997, Spindler et al., 1998, 2006b et §2.5.1), les essais KATS en simulants a haute
température (Fieg et al. , 1996 ; Engel et al., 1999 ; Spengler et al., 2004 et §2.5.3), ainsi que
sur les essais en matériaux prototypiques COMAS (§2.6.2), FARO (§2.6.3) et VULCANO
qui seront décrits ci-apres.

24.2.3 LAVA

Le code LAVA (Allelein et al. , 2000) a été développé par GRS pour la simulation de
I’étalement de corium et de sa relocalisation dans I’enceinte. L’accent est mis sur la
modélisation du refroidissement du fluide et de la fagcon dont la solidification partielle affecte
la rhéologie du corium.
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Ce code se place dans le cadre de 1I’approximation selon laquelle I’étalement est piloté par la
gravité sur un plan incliné ou du fait de I’inclinaison de la surface libre de la coulée sur un
plan horizontal. Le transport du corium est approché par la solution quasi-stationnaire des
équations de la lubrification. Ici, la distribution de la coulée est exprimée par 1I’épaisseur
h(x,y) de la coulée. Les termes d’inertie dans les équations de Navier-Stokes sont négligés et
on suppose que le corium est isotherme le long de toute section verticale. Le champ de
pression est réduit a sa composante hydrostatique.

Au-dessus du liquidus, on considere une rhéologie Newtonienne, tandis que dans I’intervalle
de solidification, le corium est décrit comme un fluide de Bingham. Ce modele permet une
description réaliste et efficace des contraintes de crofites au front de coulée, mais présuppose
une connaissance fine de la rhéologie du corium.

L’équation de continuité moyennée sur la hauteur d’une maille est résolue par un algorithme
explicite. Bien que les équations de Navier-Stockes soient réduites a une formulation
monodimensionnelle, 1’étalement isotrope sur une surface bidimensionnelle est simulé a 1’aide
de I’algorithme d’automate cellulaire proposé par Miyamoto & Saski (1997) pour 1’étalement
de la lave.

Le rayonnement de la surface libre représente une contribution importante aux pertes
thermiques du corium. Si la température de surface descend sous la température de formation
d’une crotte, I’épaisseur de la crofite a la surface supérieure est calculée par un modele de
conduction transitoire prenant en compte le relaichement de chaleur latente a la solidification
(probleme de Stefan). Les transferts de chaleur vers le substrat sont calculés a 1’aide d’un
modele de conduction monodimensionnelle. Les échanges de chaleur entre le cceur de la
coulée a chaque position (X,y) et les interfaces horizontales (telles que la crofite supérieure)
sont déterminés par des corrélations de convection naturelle ou forcée.

Dans LAVA, la géométrie est définie par un maillage régulier bidimensionnel permettant de
représenter la topographie du substrat. Les structures sont représentées par leur altitude, et
leurs frontieres sont spécifiées par des échelons d’altitude.

2.4.2.4 CROCO

Le code CROCO (Piar et al. , 1999 ; Vola et al., 2004) est un code de calcul bidimensionnel
(avec un maillage selon des axes horizontaux et verticaux) développé par I'IPSN. Il modélise
I’écoulement laminaire a surface libre d’un fluide incompressible, Newtonien ou non.

Les équations de conservation de la masse, de la quantité de mouvement et de I’énergie sont
moyennées entre les phases constitutives de la coulée :

% 5fp ko o)
(p i)+ VApitii)=—Vp — p-g +V4pv*(Vii+ Vii' )} (2-48)
(p-H)+V-p-H-ii)=V{K*VT} (2-49)

Le caractere multiphasique du fluide est pris en compte par une viscosité effective de mélange
v* et un tenseur des conductivités thermiques effectives K*.

Les équations a résoudre sont traitées selon trois modalités différentes selon que les inconnues
a déterminer sont la position de la surface libre, les champs de vitesse, pression et température
dans le fluide ou le champ de température dans le substrat.

D’un point de vue numérique, le probleme le plus difficile est la solution des équations non-
linéaires couplées au niveau du front de coulée. De ce fait, les développeurs de ce code ont
optimisé la stratégie numérique suivante (Vola et al., 2004):
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e Utilisation d’une grille Eulérienne - indépendante de la surface libre - sur laquelle les
inconnues sont discrétisées selon la méthode des éléments finis.

e La surface libre est décrite par un polygone de sommets indépendants du maillage de
calcul, dont le mouvement est suivi par une description Lagrangienne.

e Les équations sont discrétisées en temps en séparant les termes convectifs et diffusifs
de chaque opérateur. La solution des équations de convection (advection) pour le
champ de vitesse donne une estimation de la nouvelle surface libre (et des autres
inconnues) puis les termes de diffusion sont pris en compte a 1’aide d’une méthode
d’éléments finis dans le domaine fluide fixé a I’étape précédente.

® Une procédure spéciale (la méthode des degrés de liberté fictifs) a ét€ mis au point
pour les mailles coupées par la surface libre.

Ce code de calcul a été validé sur des cas analytiques et sur des expériences en matériaux
simulants et prototypiques.

24.2.5 CORFLOW

Le code CORFLOW (Wittmaack, 1997) a été concu au Centre de Recherches de Karlsruhe
(FZK) pour simuler un écoulement a surface libre avec transfert de chaleur et changement de
phase. 1l est applicable au corium a I’état liquide et solide ainsi qu’a d’autres fluides en cours
de solidification.

Ses modeles physiques et ses algorithmes numériques simulent 1’écoulement a surface libre
d’un fluide homogene incompressible dans une géométrie tridimensionnelle. Le fluide est
maillé horizontalement et verticalement. Il peut étre recouvert d’air ou de tout autre fluide
parfait isotherme. En plus du fluide, plusieurs matériaux de structure sont pris en compte
comme obstacles hydrodynamiques ou contribuent aux transferts de chaleur et de masse.
Apres leur fusion éventuelle, les matériaux de structures sont considérés comme des fluides.
La mécanique des fluides est décrite par les équations de continuité et de quantité de
mouvement avec I’approximation de Boussinesq : la dilatation thermique est négligée, de
méme que la turbulence. La condition aux limites de pression a la surface libre prend en
compte les contraintes visqueuses et la tension de surface. La surface libre est représentée par
une fonction hauteur. Son évolution est calculée en résolvant une équation résultant des
conditions aux limites cinématiques a la surface libre et de I'intégration de 1’équation de
continuité selon la direction verticale.

L’hydrodynamique du fluide est couplée a la thermique et a la thermodynamique des
transitions de phases par I’intermédiaire des propriétés physiques. Pour cette raison, on
modélise les transferts de chaleur internes (par conduction et convection), la génération de
chaleur (par radioactivité ou simulation é€lectrique, et la chaleur due aux écoulements
visqueux) ainsi que les échanges de chaleur avec I’extérieur. Dans les solides, on modélise les
transferts conductifs, tandis que I’on considere les transferts convectifs et radiatifs a la surface
libre. Les propriétés physiques (masse volumique, chaleur massique, conductivité thermique,
coefficient de transfert de chaleur et parametres rhéologiques — on peut modéliser des fluides
newtoniens ou non : fluides de Bingham, pseudoplastiques, dilatants -) dépendent de la
température, a I’exception de la tension de surface, mais ne varient pas dans le temps, ce qui
exclu une modélisation prenant en compte la thixotropie.

Un modele de discrétisation des transitions de phase est utilisé pour simuler la solidification et
la fusion de fluides homogenes et les transitions de phase dans les matériaux de structure. On
ne modélise pas dans CORFLOW de rhéologie complexe ni les mécanismes de stabilité des
croiites. Dans I'interface liquidus-solidus, on considere que la phase solide est dispersée dans
la phase liquide. Le liquide s’immobilise du fait d’une augmentation importante de la fraction
volumique de solide qui entraine une augmentation de la viscosité du fluide.
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Le code CORFLOW, qui regroupe les modeles ci-dessus, a été validé sur de nombreuses
expériences comme les essais CORINE d’étalement d’eau, de glycérine et de Cerrotru®
(Spindler et al., 1999) et les essais KATS (Fieg et al., 1996 ; Foit & Veser, 1999) au cours
duquel de I’aluminothermie a été étalée sur un substrat sec ainsi que certains essais
VULCANO.

2.5 EXPERIMENTATIONS AVEC DES MATERIAUX SIMULANT LE CORIUM

2.5.1 Essais a basse température (BNL et CORINE)

Les premiers essais relatifs a I’étalement du corium ont été réalisés au Laboratoire National de
Brookhaven (BNL) par Greene et al. (1988) en simulant le corium par du plomb fondu. Le
four était incliné afin que quelques kilogrammes de plomb fondu se déversent au centre d’une
section d’essai carrée en bois. L’objectif principal de cette étude était I’étalement sous eau, 1ié
a certains scénarios dans les réacteurs a eau bouillante de type Mark 1. L’analyse des 156
essais réalisés montre que I’épaisseur adimensionnée a la racine cubique du volume étalé h*
est reliée a la racine carré du nombre adimensionné :

1/3
[M] [Hfusion + Cp (To - Tfusion )]

p
New =27, H,, e, (Ty-Tay)
eau ébul p 0 ébul
par  h* =0,03 New ' (2-51)
Dans la suite de ce mémoire, nous nous limiterons a I’étalement a sec, cas de référence pour le
récupérateur EPR et non a 1’étalement sous eau, étudié au BNL.

(2-50)

Les essais CORINE au CEA Grenoble (Eberlé, 1997 ; Spindler et al. , 1998, 2006b) ont
permis de réaliser des expériences analytiques sur 1’étalement a 1’aide de matériaux a bas
point de fusion : eau, glycérol et solutions eau-glycérol, alliages métalliques a bas point de
fusion (eutectique bismuth-étain — Cerrotru -, eutectique ternaire de sels fondus « Hitec »,
alliages bismuth-€tain-plomb-cadmium de compositions eutectique ou non, mélanges eau —
hydroxyléthylcellulose). Chaque campagne d’essais CORINE était dédiée a 1’étude d’un des
phénomenes clés de 1’étalement : I’hydraulique pure, la crolite inférieure, la crolte supérieure,
le type de solidification, le bullage de gaz,... en ayant une bonne précision sur les conditions
initiales et aux limites ainsi que sur les propriétés physiques des matériaux.

Cette installation est constituée d’une plaque d’acier de 6,5 m de long en forme d’un secteur
angulaire de 19° sur laquelle on déverse le fluide a des débits compris entre 0,5 et 3 L/s.

Figure 2-4 : Coulée d’un alliage métallique dans la veine d’étalement CORINE.
Noter les capteurs de niveau, au-dessus du plan d’étalement.
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En plus de permettre une trés bonne instrumentation des essais, 1'utilisation de simulants a
température proche de I’ambiance permet d’effectuer des essais purement hydrodynamiques,
sans refroidissement ni solidification, et des essais pour lesquels le refroidissement ne
s’effectue que vers le haut ou vers le bas. Ces essais ont mis en évidence les différences de
comportement entre matériaux a solidification congruente (corps purs ou eutectiques) et
matériaux pour lequel IDintervalle solidus-liquidus est significatif : la solidification
progressive de ces matériaux leur permet de mieux s’étaler que les matériaux a solidification
congruente pour lesquels se forment rapidement des crofites solides.

Pour étudier I’effet du bullage dii & la dégradation du béton, une campagne d’essai a eu lieu
sur un substrat poreux a travers lequel on injectait du gaz (Veteau et al., 2003 ; Spindler et
Veteau, 2006). L’effet du bullage sur 1’étalement dépend de la viscosité du fluide s’étalant :
Pour des liquides tres visqueux (solution d’hydroxyléthylcellulose a 2 Pa.s), la vitesse de
progression du front de coulée décroit quand la vitesse superficielle de gaz croit, tandis
qu’elle croit pour de I’eau (1 mPa.s). L’effet du bullage est tres faible pour une viscosité
intermédiaire (solution diluée d’hydroxyléthylcellulose — 0,1 Pa.s). Ce comportement est bien
modélisé dans le code THEMA.

2.5.2 Essais a température intermédiaire (S3E)

Les essais a température élevée avec des oxydes fondus peuvent remonter a I’expérience de
Hall (1805) qui a fait fondre de la poudre de basalte dans une forge, afin de prouver la nature
ignée de cette roche.

Les essais S3E (Scaled Simulant Spreading Experiment) ont été réalisés a 1’Ecole
Polytechnique Royale de Stockholm (Dinh et al., 1999) pour étudier I’étalement de fluides.
Apres des essais a basse température en eau, en huile de paraffine, en alliage a bas point de
fusion (Cerrobend) et en sel fondu (NaNO3z — KNOs, autour de 200-300°C), des essais autour
de 1100-1200°C ont été réalisés en coulant un mélange d’oxydes fondus (30% CaO — 70%
B,0s3) dans des canaux rectangulaires (Figure 2-5).

Figure 2-5 : Coulée d’oxydes (30%BaO 70% B,03) dans I’installation S3E

L’influence d’un substrat en béton sur I’étalement a été étudié par deux coulées de
caractéristiques identiques sur de 1’acier et du béton. La vapeur d’eau issue de la vaporisation
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de I’eau libre et liée, et le monoxyde de carbone issu de la décarbonatation du CaCOs ont
entrainé un bullage violent dans la coulée. Néanmoins, les longueurs d’étalement sont
pratiquement égales sur les deux substrats. Dinh et al. (1998) en ont déduit que 1’arrét de la
coulée est principalement contrdlé par les phénomenes de solidification du front de coulée et
non pas par les processus se déroulant en amont du front.

L’autre résultat important de ces essais en oxydes a été que la surchauffe (définie par rapport
a la température de liquidus) n’avait pas un effet aussi important sur la longueur d’étalement
qu’on I'imaginait : en effet, il convient de définir la surchauffe par rapport a la température
d’immobilisation effective et non par rapport au liquidus, ce qui rajoute généralement
plusieurs centaines de degrés et favorise 1’étalement.

Induction Furnace
Generator
Pyrometer

Vides Cameras

200 em

Thamucougles 2 and 5 mm beluw e iwrfae

180 cm

Figure 2-6 : Essais S3E : Section d’essai d’étalement 2D.

Une seconde série d’essais (Konovalikhin et al., 1999) a permis d’étudier 1’étalement sur une
grande surface bidimensionnelle (Figure 2-6). Les essais en sel fondu et en oxydes autour de
1100°C ont permis de montrer que I’étalement sur une surface ouverte était plus efficace que
dans un canal. La coulée s’étalant dans toutes les directions, le temps d’étalement
hydrodynamique est fortement réduit, ce qui améliore 1’efficacité de I’étalement car le temps
de solidification est identique a ce qui se passerait dans un canal.

Certains essais ont eu lieu dans un liquide de refroidissement (eau ou huile). Lors de ces
essais, Konovalikhin et al. (1999) ont observé la formation d’une couche poreuse en surface
de fait de 1’ébullition du fluide. Les échanges thermiques ont été plus rapides, ce qui a
entrainé une efficacité moindre de I’étalement.

2.5.3 Essais a haute température (SPREAD et KATS)

Dans les essais SPREAD (Suzuki et al., 1993), la coulée était constituée d’acier chauffé
autour de 2000 K par induction. 25 essais ont été réalisés avec des masses allant de 7,5 a
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115 kg coulées vers un substrat en béton. Lors d’étalements a sec dans un canal
monodimensionnel, la fraction solide a I’'immobilisation a été estimée a 50-60%. Le flux de
chaleur vers le substrat en béton a été estimé par conduction inverse a des valeurs supérieures
a 1 MW/m?, soit plusieurs fois plus que le flux rayonné vers le haut.

Lors d’essais d’étalement sous eau, le coefficient d’échange entre le bain d’acier et ’eau a été
estimé 2 520 W.m>.K™" soit plus que pour de 1’ébullition en film. Cette augmentation est
attribuée aux instabilités de I’interface coulée-eau du fait du bullage des gaz de décomposition
du béton. Globalement, la présence d’eau a entrainé une diminution d’un facteur 2 de la
longueur d’étalement.

Ces essais ont servi a la validation du module d’étalement du code accident grave SAMSON
(Hidaka et al., 2002).

Dans les essais KATS (Fieg et al., 1996 ; Engel et al. , 1999 ; Alsmeyer et al. , 2000 ;
Spengler et al. , 2004), le matériau simulant a hautes températures est obtenu a 1’aide de la
réaction alumino-thermitique :

8 Al + 3 Fe;04 — 4 Al,O3 + 9 Fe + 3,7 MJ/kg

La Figure 2-7 présente par exemple le schéma de I’installation KATS, Karlsruhe Thermite
Spreading : Un mélange d’alumine et de fer fondus est obtenu par réaction thermitique dans
un creuset et est versé dans un réservoir de décantation. Ceci permet de réaliser en parallele
soit des étalements d’oxyde et de métal soit des essais d’étalement d’un mélange de ces deux
phases (Alsmeyer et al. , 2004). Un des avantages de ce moyen de chauffage est qu’il permet
d’atteindre de grandes masses pouvant dépasser trois tonnes. Les coulées présentent
généralement une surchauffe significative au début de la coulée du fait du procédé de
chauffage.

Creuset de fusion

Thermite

Métal fondu

Aire d’étalement
de I'oxyde

Aire d’étalement du métal

Figure 2-7 : Schéma du dispositif pour les essais KATS
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Les veines d’étalement étaient soit en céramique, soit en béton. Dans ce dernier cas, on a
observé une diminution de I’ordre de 30% de la longueur d’étalement par rapport a un essai
réalisé sur une céramique, avec des conditions initiales voisines. Comme lors des essais
CORINE, on doit considérer le fait que 1’effet du bullage va dépendre de la viscosité du fluide
s’étalant. Dans ce cas pour lequel on a une viscosité faible de I’alumine, le bullage va
contribuer a ralentir la progression du front. Cet effet a été retrouvé quantitativement par
Spindler & Veteau (2006) lors du recalcul de cet étalement a I’aide de THEMA.
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Figure 2-8 : Comparaison entre un étalement a 2 L/s sur de la céramique et a 1,1L/s sur du béton lors
d’essais KATS (d’apres Alsmeyer et al. , 2000)

Enfin, un essai (ECOKATS-1) avec 550 kg d’alumine, mélangée a des oxydes de fer, silicium
et calcium, simulant les produits de décomposition du béton sacrificiel EPR, a permis une
validation a grande échelle des codes de calcul d’étalement (Spengler et al. , 2004)
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Figure 2-9 : Début de I’étalement de thermite sur la veine ECOKATS-1 (Spengler et al. , 2004)

L’essai de démonstration ECOKATS-2 (Alsmeyer et al. , 2004) a conduit a faire étaler
3200 kg d’un mélange oxyde (43% Al,Os3, 24% FeO, 19% CaO, 16% SiO,), fer dans une
veine de 2 x 2 m. Apres la fin de 1’étalement, la coulée a été recouverte d’eau provenant d’une
des extrémités.

Figure 2-10 : Essai ECOKATS-2, 7,4 s apres le début de I’étalement (Alsmeyer et al., 2004)
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2.5.4 Récapitulation
Le Tableau 2-2 regroupe les caractéristiques principales des expériences décrites ci-dessus :

ETAT DE L’ ART SUR L’ETALEMENT

Programme | Laboratoire Matériau Echelle Géométrie Parametres
(volume coulé)
CORINE CEA Simulants basses ~50 litres Secteur angulaire 19° | Débit (0,5-3 L/s)
Grenoble températures (eau, L
glycérol, alliages (visc':/lozfér IacLi)r s
métalliques a bas ur- mél:;m ez
point de fusion) P ng
non eutectiques)
Refroidissement
par le haut ou le
bas
Effet des bulles
Greene et al. BNL, USA Plomb ~litre Section carrée Masse
Surchauffe
Hauteur d’eau
S3E KTH (Suede) Simulants a 5-20 litres Canaux Débit
températures rectangulaires
basses et Surchauffe
intermédiaires Matériau
(1200°C) Substrat (effet du
béton)
A sec/ dans un
liquide avec ou
sans ébullition
SPREAD Hitachi acier 1-15 litres Canal rectangulaire Masse étalée
Energy Res. C
Lab., Japon Demi-disque Surchauffe
Débit
Géométrie de
I'entrée
Substrat
Hauteur d’eau
KATS FZK, Thermite Jusqu’a Canal rectangulaire Masse étalée
Allemagne d’aluminium 850 litres Quart de plan Débit
(Al20s + Fe) Substrat
vers 2000°C

Effet d’adjonction
Phase(s) étalée(s)

Renoyage

Tableau 2-2 : Principaux programmes d’essais d’étalement du corium utilisant des matériaux simulants

45—



Chapitre 2 : ETAT DE L’ ART SUR L’ETALEMENT

2.6 EXPERIMENTATIONS A HAUTE TEMPERATURE AVEC MATERIAUX
PROTOTYPIQUES

Malgré tout le soin mis a simuler du corium, il n’est pas possible de trouver de simulant du
dioxyde d’uranium permettant d’en simuler toutes les propriétés. De ce fait, il est
indispensable de réaliser des essais en matériaux prototypiques pour, d’une part garantir que
la phénoménologie du corium est bien prise en compte par des modeles et d’autre part pour
valider ces modeles et les codes de calcul qui en sont tirés sur des essais se rapprochant, au
moins par les aspects matériaux, du cas réacteur.

Compte tenu des spécificités du corium (températures entre 2000 et 3500 K, présence de
plusieurs phases, agressivité physico-chimique, puissance résiduelle interne, présence de
matiere nucléaire dans le bain, ...), la réalisation d’essais en matériaux prototypiques a
nécessité de relever certains défis technologiques tels que la maitrise de la fusion et de la
coulée du corium, le choix des matériaux devant €tre en contact avec le bain et d’une
instrumentation adaptée. Par contre, il n’est pas nécessaire de simuler la puissance résiduelle
lors d’essais d’étalement car 1’échelle de temps qui la caractérise est environ 10 fois celle de
I’étalement.

Dans un premier temps, nous allons présenter en détail les raisons pour lesquelles 1’'usage de
corium prototypique est indispensable a 1’étude des accidents graves.

2.6.1 Importance des essais en matériaux prototypiques

On appelle matériaux prototypiques des matériaux ayant la méme composition chimique que
le corium, mais une composition isotopique différente. En pratique, on remplace 1’uranium
enrichi du combustible nucléaire par de I’uranium appauvri. Piluso et al. (2001) ont synthétisé
les principales propriétés de I’uranium et de ses oxydes par rapport a ses simulants potentiels :
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Figure 2-11 : Diagramme de phase uranium-oxygene, d’apres Levinskii (1974)
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e [’uranium a 5 états d’oxydation possibles : 0, +3, +4, +5, +6, tandis que ses simulants
classiques (Al, Zr, Hf, Ce) n’en ont au plus que quatre ;

e Le systeme uranium-oxygene est tres complexe (Levinskii, 1974, Chevalier & Fischer,
1998, Guéneau et al., 1998 ; Labroche, 2000, Baichi, 2001, Chevalier et al., 2004) et
présente de nombreux oxydes solides: UOs1+, UsOg, U303, UQOs3,...

® ]l existe quatre formes gazeuses dans le diagramme uranium-oxygene : U, UO, UO,,
UO; (Labroche, 2000). Les tensions de vapeurs d’oxydes d’uranium' sont
significativement plus importantes que pour les autres oxydes réfractaires
d’aluminium, de zirconium ou de hafnium.

e Ladensité du dioxyde d’uranium - 10,96 a I’ambiante selon Fink & Pietri (1997) — est
significativement plus élevée que celle des autres oxydes réfractaires : 9,68 pour la
hafnie, 7,10 pour la cérianite (CeQ,), 5,68 pour la zircone, 3,99 pour I’alumine.

e ] existe une lacune de miscibilité (Guéneau et al. , 1988, Chevalier et al. , 2004) dans
les systemes (U,O), (U,O, Zr) et (U, O, Zr, Fe) qui ne peut pas étre simulée de fagcon
satisfaisante avec un autre élément.

Tous ces arguments nous ont amenés a privilégier la réalisation d’essais en matériaux
prototypiques malgré les contraintes pratiques liées a la radioprotection et a la gestion des
matieres nucléaires. Pour étudier 1’étalement du corium, des essais en matériaux prototypiques
ont été réalisés en Allemagne chez Siempelkamp ainsi qu’au Centre Commun de Recherches
d’Ispra.

2.6.2 Essais COMAS

Le programme expérimental COMAS, Corium on Material Surfaces (Sappok & Steinwarz,
1999 ; Steinwarz et al. , 1999, 2001), s’est déroulé dans la fonderie Siempelkamp a Krefeld
(Allemagne). Jusqu’a 2 tonnes de corium prototypique étaient fondues dans le four a
induction CARLA (Centrale Anlage zur Rezyklierung Leichtaktiver Abfalle) dédié
principalement a la fusion de déchets radioactifs métalliques.

Les compositions typiques de ces essais sont indiquées dans le Tableau 2-3. Elles
correspondent a un rapport oxyde-métal de 60-40 %omase. Une quantité importante d’acier
oxydé a été prise en compte dans le corium afin de réduire la température de liquidus. Le
corium R’ correspond a 1’ajout de 10% de silice a la phase oxyde pour simuler le béton.

Corium R | Corium R’
U0« 29 % 26,1 %
71O, 12 % 10,8 %
FeO 18 % 16,2 %
Cr,03 2 % 1,8 %
Si0, 6,1 %
Fe 39 % 39 %
Température liquidus | ~1950°C | ~1900°C
Température solidus | ~1325°C | ~1170°C

Tableau 2-3 : Compositions massiques des deux coriums coulés lors des essais COMAS

Le corium a été étalé, soit sur des canaux monodimensionnels soit sur des surfaces
bidimensionnelles pour de 1’étalement 2D non guidé sur une surface de 15 m? (soit 1 :11 de la
surface de 1’aire d’étalement EPR).

i L’espece gazeuse en équilibre avec du dioxyde d’uranium solide ou liquide est principalement de 1’UO ou de
I’UO;, selon la stoechiométrie en oxygene.
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Figure 2-12: Essai COMAS EU-2B d’étalement sur trois substrats différents.

La réalisation d’essais sur trois canaux de 8m de long - en béton, en fonte et en céramique —
(Figure 2-12) a montré que la longueur d’étalement dépendait peu du substrat, mais était
surtout régie par le débit d’entrée, la température initiale et pour les double phases, le rapport
entre oxydes et métaux.

Dans le cadre du projet européen HTCM (investigations on Heat Transfer phenomena in
prototypic Corium Melt pools), les flux de chaleur ont ét¢ mesurés a 1’aide d’une sonde
spéciale dans le four CARLA (Ulbrich et al. , 1998). Ils décroissaient de 1000-1200 kW/m? a
200-300 kW/m?, et les flux vers le haut étaient du méme ordre que ceux vers le bas. Ces flux
sont significativement plus élevés que ceux qui correspondent a la puissance résiduelle durant
le temps de I’étalement, ce qui justifie a posteriori le fait de ne pas simuler la puissance
résiduelle lors des essais d’étalement.

Ces essais d’étalement se sont surtout consacrés a de grands débits (plus de 150 kg/s) pour
lesquels le régime inertiel est prépondérant. Ils ont permis la validation des codes de calcul
dans ce régime.

2.6.3 Essais d’étalement FARO

L’installation FARO (Hohmann et al., 1986) était dédiée a la réalisation d’essais hors pile
mettant en jeu de grandes masses d’oxyde d’uranium (de I’ordre de 200 kg de corium). Elle a
surtout servi a 1’étude de I’interaction corium-eau. Deux essais d’étalement ont eu lieu dans
FARO (Tromm et al. , 2000 ; Cognet et al. , 2001).

Lors du premier essai (L26S), 160 kg d’un corium composé de 80%masse de dioxyde
d’uranium et de 20% de zircone ont été fondus dans le four FARO (fonctionnant sur le
principe du chauffage électrique direct) et ont été versés, a une température initiale de
2950+ 50 K, sur une veine d’étalement en acier installée dans la section d’essai
SARCOFAGO.

Le débit d’entrée était de 16,5 kg/s, soit 2,1 L/s. La coulée de corium s’est étalée en une
progression saccadée, caractérisée par 3 arréts de la progression. Ces arréts correspondent, sur
la vidéo de la coulée, a la formation de crolites au front. La reprise de I’écoulement se produit
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lorsque cette crolte se brise. La coulée a atteint 1,10 m de long, correspondant a une hauteur
moyenne de 70 mm. La porosité de la coulée était tres faible (Figure 2-13).

R = e A e i
Figure 2-13 : Coupe de la coulée de corium FARO L26-S (d’apres Cognet et al. , 2001)

Lors d’une seconde coulée (L32S) dans la méme section d’essai, 100 kg de corium, a environ
3100 K ont été coulés sur la plaque d’acier qui avait été préalablement recouverte de 10 mm
d’eau. L’effet de la présence d’eau a été limité : on a seulement observé une évaporation de
I’eau a proximité du front de coulée, sans aucun phénomene énergétique violent, si ce n’est
I’éjection de quelques kilogrammes de corium au niveau du front. Une crofite s’est formée au
front et en surface. Cette croiite s’est brisée par endroits permettant de voir le cceur, plus
chaud de la coulée, comme sur les images thermographiques de la Figure 2-14.

Alors que le débit d’entrée était 1égerement supérieur a celui de ’essai L26-S ( 2,3 L/s au lieu
de 2,1 L/s) la longueur finale d’étalement a €t€ un peu plus faible : 80 cm. Du fait de la masse
un peu plus faible de la coulée, la hauteur moyenne était du méme ordre (6 cm au lieu de 7 cm
pour L26-S). Par contre, la coulée était relativement dissymétrique car, apres un arrét de la
progression, seule une langue, couvrant environ la moitié de la largeur de la veine, a repris la
progression.

Figure 2-14 : Thermographie de I’étalement lors de I’essai FARO L32S
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2.6.4 Récapitulation

Le Tableau 2-4 liste les principales caractéristiques des programmes d’essais en matériaux
prototypiques décrits ci-dessus.

ETAT DE L’ ART SUR L’ETALEMENT

Programme Laboratoire Matériau Echelle Géométrie Paramétres
(volume coulé)
COMAS Siempelkamp, Mélanges 20-300 litres Canaux Débits élevés
Allemagne corium-béton-fer rectangulaires (>150 kg/s)
Liquidus autour de Secteur angulaire 45° | Effet de la silice
1900°C Substrat
(céramique/metal/
béton)
FARO CCR Ispra, UO,.ZrO, ~20 litres Secteur angulaire 19° | Présence ou non
Commission Liquidus vers d’une fine couche
Européenne 5700°C d'eau
Substrat
métallique

Tableau 2-4 : Programmes d’essais d’étalement de corium prototypique
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Chapitre 3 :Les essais VULCANO

Au CEA, 1I’étude en matériaux prototypiques de I’étalement du corium s’est effectuée a 1’aide
de I'installation VULCANO (Cognet et al. , 1999 ; Journeau et al. , 2003). Elle a permis de
compléter les résultats provenant des expérimentations en matériaux simulants ainsi que des
essais COMAS et FARO. Par rapport a ces deux installations de plus grande taille,
I’installation VULCANO a permis de réaliser des essais avec un grand éventail de
compositions du corium et en privilégiant les petits débits afin d’étudier plus précisément les
régimes d’étalement controlés par la gravité et la viscosité. Dans ce chapitre, on va présenter
le four de fusion du corium et les sections d’essais puis les principaux essais qui ont été
réalisés en matériaux simulants a haute température et enfin en matériaux prototypiques.

3.1 DESCRIPTION DE L’INSTALLATION

3.1.1 Four de fusion

Pour réaliser des essais en matériaux prototypiques, on a concu un four répondant aux
spécifications suivantes :

e Capacité de fondre des mélanges d’oxydes de compositions variables (principalement
UQO,, ZrO,, Si0,, Ca0, FeOy ), auquel pourront étre ajoutés des métaux ; le liquidus de
la charge sera compris entre 1700 et 2900°C ;

e Possibilité de fondre et de couler une masse de corium comprise entre 50 et 100 kg ;

e Débit de versement faible, entre 0,1 et 1 L/s ;

e Réalisation des essais en air, avec éventuellement un dégagement de vapeur.
Différentes technologies ont été passées en revue : chauffage direct par effet Joule, résistors
radiants, faisceau d’électrons, réactions chimiques exothermiques, et arc plasma.

Le chauffage direct par effet Joule a été utilisé pour fondre et couler jusqu’a 176 kg de corium
prototypique dans I’installation FARO (Hohmann et al. , 1986). Le principal inconvénient de
cette technique est sa grande sensibilit¢ a la composition de la charge (qui modifie la
conductivité électrique), ce qui ne permet pas de varier la composition du corium en fonction
du scénario a simuler.

Des résistances électriques (en tungsténe ou en graphite) permettent d’atteindre 3000°C en
atmosphere neutre ou réductrice. Par exemple, le four de I’installation KROTOS (Huhtiniemi
et al. , 1997) permet de fondre quelques kilogrammes de corium a I’aide d’une résistance
cylindrique en tungsténe. Les principaux défauts de cette technique sont son faible rendement
énergétique et la nécessité de fonctionner en atmosphere neutre ou réductrice.

Le chauffage par induction est une technique largement utilisée pour fondre du corium ou
pour simuler la puissance résiduelle dans du corium déja fondu. Chu et al. (1983) ont fondu,
au Sandia National Laboratory jusqu’a 230 kg de corium a I’aide d’un suscepteur en graphite
et d’un creuset chaud. De méme Nagasaka et al. (1999) décrivent cette technique de creuset
chaud utilisée dans I’installation LAVA au Kazakhstan, mais ce type de creuset nécessite
comme précédemment une atmosphere réductrice ou neutre. Du corium peut €tre fondu en
atmosphere oxydante dans un creuset froid (Petrov, 1983) ou isolant (Sapok & Steinwarz,
1999) mais il faut disposer d’une charge assez conductrice a la température ambiante pour
initier la chauffe.

Des constituants du corium ont aussi ét€ fondus par bombardement électronique dans
I’installation ISABEL (Guéneau et al. , 1998) pour étudier la thermodynamique du corium. La
taille du faisceau d’électrons limite la dimension du lingot de corium (2 33 cm? dans le cas de
I’installation ISABEL) et une transposition a de grandes masses semble délicate. De plus
I’obligation d’utiliser un vide secondaire rendrait délicate la phase de coulée.
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Des réactions chimiques exothermiques sont utilisées pour produire des coulées d’alumine :
sur I’installation KATS (Engel et al., 2000), I’alumino-thermie (8 Al+ 3 Fe;04 9Fe +4
ALOs + 3.7 MJ/kg) sert a produire des coulées d’environ 300 kg d’alumine et de fer. Des
réactions telles que 3U + 2 MoOs3 3UO; + 2Mo + 1.9 MJ/kg ont été utilisées (Bird &
Millington, 1979) pour produire des bains de dioxyde d’uranium (aprés sédimentation du
molybdene). Cette technique n’a pas été€ retenue pour les essais VULCANO-Etalement du fait
des limitations sur les compositions du bain produit. Néanmoins des travaux sont en cours
pour la mettre en oeuvre en complément du four actuel (Mwamba et al. , 2006).

Le principe du chauffage par arc plasma a été retenu pour le four VULCANO, ce procédé
ayant montré (Fulcheri, 1988) ses capacités a chauffer a hautes températures des charges tout
en étant peu affecté par la composition des matériaux et de I’atmosphere. Un plasma est
obtenu par ionisation d’un gaz entre deux électrodes. Bien qu’électriquement neutre, ce
plasma est un bon conducteur électrique au sein duquel on peut créer un arc é€lectrique. Cet
arc chauffe la charge par rayonnement,.

thermocouples = isolant électrique
embarqués — } electrical insulation
boarded ™. .
thermocouples }ﬁ
11

flasque
réfractaire

refractory
shielding

eau

3

pyrométrie
optique
optical
pyromeltry
j /
corium en fusion ggccoulée
molten corium spreading
zone frittée TS \ o
sintered zone = entrainement
poudre — en rotation du four
powder = furnace rotation

leading

Figure 3-1 : Le four VULCANO.

L’arc plasma est réalisé entre deux torches (initialement il s’agissait de torches en cuivre
refroidies a I’eau, puis on les a remplacées par des torches en graphite, moins fragiles) de
polarités opposées. Le gaz plasmagene est constitué d’argon et/ou d’azote, auxquels s’ajoutent
parfois des fumées de corium. Dans I’installation VULCANO, la tension est limitée a 300V et
la puissance reste inférieure a 200 kW lors de nos essais.

Les mélanges a fondre sont introduits sous la forme de poudres dans le four cylindrique
(400 mm de diametre, 500 mm de long) et sont centrifugés a environ 200-250 tours/minute.
Afin de protéger les parois métalliques du four, une premiere étape a pour but de réaliser un
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auto-creuset a partir de poudre de zircone partiellement stabilisée. La surface extérieure du
four est refroidie par une circulation d’eau, alors que la surface interne de la charge est
soumise au rayonnement de I’arc (a une température entre 10 000 et 20 000°C).

Les échanges de chaleur par rayonnement, par convection dans la couche fondue et par
conduction dans les couches de matériau fritté et de poudre, permettent la fusion d’une partie
de la charge. Le corium est ensuite chargé dans le four et fondu. En pratique, on réalise deux
étapes successives de chargement et de fusion, pour compenser 1’écart important de densité
entre les poudres et le corium fondu.

La fusion est controlée par des pyrometres visant la surface du corium et des thermocouples
embarqués. Quand une quantité satisfaisante de corium a été fondue, les électrodes sont
écartées et le four est incliné afin de verser le bain dans la section d’essai. L’arc est maintenu
durant cette phase pour limiter les pertes thermiques lors du versement.

3.1.2 Sections d’essais

Quatre configurations d’essais ont été utilisées jusqu’a présent dans I’installation VULCANO.
Lors des essais VULCANO-E (Etalement), la section d’essai est une surface d’étalement, soit
en briques réfractaires (zircone ou magnésie), en acier ou en béton. Trois géométries ont été
utilisées : une section carrée, un secteur angulaire de 19° (Figure 3-2) et deux secteurs
angulaires de 9,5° en parallele. Les contours de 1’aire d’étalement sont matérialisés par des
briques en céramique

........ .. Mesure pyrometrique
""" de la température
initiale

Mesure de la
température de surface

Pyrometre
Température du front

Figure 3-2 : Section d’essai d’étalement (secteur angulaire de 19°)

Dans la configuration VULCANO-P (Physicochimie), le corium est versé dans un creuset de
zircone entouré d’un inducteur solénoidal permettant la réalisation d’essais de longue durée
dédiés a I’étude du refroidissement lent du corium (Journeau et al. , 2001). Lors des essais
VULCANO-B (interaction corium-Béton), le corium est versé dans une cavité en béton et la
puissance résiduelle est simulée par induction (Journeau et al. , 2005). Finalement, pour la
validation du concept COMET de récupérateur corium avec injection d’eau a partir du
substrat (Tromm et al., 1995), on a utilisé une section d’essai fermée VULCANO-W (Water
cooling), permettant la collecte de la vapeur formée lors du noyage du corium (Journeau &
Alsmeyer, 2000).

3.1.3 Instrumentation

Une instrumentation dédiée aux essais d’étalement a ét€é mise au point et installée dans la
veine d’essai. Il s’agit de capteurs relativement classiques si ce n’est les adaptations qui ont
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été rendues nécessaires par les hautes températures. En pratique, on a choisi principalement
des mesures sans contacts afin de limiter les contraintes que subissent les dispositifs de
mesure immergés dans le corium.

Le débit de coulée est mesurée a 1’aide d’une balance sur laquelle est montée la section
d’essai. La section d’essai pesant de 1’ordre de 900 kg, la précision est de 1’ordre de 0,5 kg.
Les températures de surface sont mesurées par pyrométrie bichromatique, afin de s’affranchir
des incertitudes sur 1I’émissivité du corium, moyennant une hypothese de corps gris. Une
recherche bibliographique des émissivités spectrales des constituants du corium — UQO,, ZrO,,
ZrSi0y4, Fe,03, Fe Si0y4, Al,O3; — au-dela de 1000°C (Touloukian, 1967 ; Touloukian & de
Witt, 1972 ; Sala, 1986) montre que le rapport des émissivités entre les longueurs d’ondes de
0,94 et 1,02 um utilisés par nos pyrometres, varie entre 0,93 et 1,01 ce qui correspond a une
incertitude de 1’ordre de = 75°C sur I’estimation de la mesure.

Une technique a été mise en place pour calibrer in-situ les images thermographiques a 1’aide
d’une mesure pyrometrique dont le point de visée est repéré sur I’image infrarouge (Cognet
et al. , 1995). Une corrélation obtenue par ajustement au sens des moindres carrés permet de
relier les niveaux de luminance (Figure 3-3) a la température mesurée et donc d’obtenir des
cartes de température, tenant en compte simultanément du calibrage intrinseque de la caméra
et de I’émissivité du corium.

VE-U3 Thermographic cross-calibration

450

400 -
350 -
300 -
250 -
200 -

150 A

100 1 — least square fit
o Measurement

Isothermal Units

50 -

O T T T T T
1400 1500 1600 1700 1800 1900 2000 2100 2200 2300

Temperature K

Figure 3-3 : Intercalibrage entre la thermographie infrarouge (niveaux de luminance exprimés en unités
isothermiques) et la pyrométrie bichromatique.

Des thermocouples classiques, de type K, N, S, et en tungstene — rhénium, de types B ou C,
permettent de mesurer la température dans le substrat et dans le corium. Il faut tenir compte
du temps relativement long de mise en équilibre thermique des thermocouples plongés dans le
corium, du fait de la formation d’une crofite isolante lors de la mise en contact avec le bain
fondu (Journeau et al. , 1999).

On suit la progression de I’étalement et on mesure la vitesse de progression du front de coulée
a ’aide de caméras pour lesquelles on a effectué un calibrage géométrique, ainsi que par la
montée brutale en température des thermocouples positionnés a la surface de la veine
d’étalement (Journeau et al. , 1998). Le calibrage géométrique s’effectue en positionnant un
damier sur la veine et en corrélant les positions des pixels correspondant aux sommets des
carreaux. La Figure 3-4, par exemple présente 1’image de calibrage obtenue a 1’air d’une
caméra SONY XC999 munie d’un objectif grand angle (88°) qui a été installée dans un
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caisson refroidi par air afin de pouvoir observer le corium, a moins de 10 cm d’une surface a
plus de 1800°C.

Figure 3-4 : Calibrage géométrique a ’aide de damiers.

3.2 ESSAIS EN SIMULANTS HAUTE TEMPERATURE

Du fait des contraintes pratiques et réglementaires liées a 1’utilisation d’oxyde d’uranium
naturel ou appauvri, on a réalisé des essais en matériaux simulants haute température avant
d’utiliser des matériaux prototypiques. Ces essais serviront de référence pour quantifier
« I’effet matériaux ». Les premiers essais ont été réalisés avec un mélange alumine-zircone
permettant d’atteindre la gamme de températures souhaitée (1800-2000°C). Pour les suivants,
on a utilisé la hafnie (HfO,) comme simulant de I'uraninite (UO;). Ce dioxyde a été choisi
comme simulant du fait de sa densité élevée et de son haut point de fusion. Néanmoins les
pseudo-binaires hafnie-zircone et uraninite-zircone ne sont pas équivalents (cf. Figure 3-5) :
il y a un azéotrope vers 50 % de zircone, entre UO; et ZrO, (Cohen & Schaner, 1963), alors
que le pseudo-binaire HfO,-ZrO, ne présente pas de point singulier (Ruh et al. , 1968).

2950
2900 —e—liquidus (HfO2)
—— solidus (HfO2)

2850 \ \\\ — -liquidus (UO2)
\N ——solidus (UO2)
N

|

© 2800
o
5 2750 N\
g \
g 2700 N N 1
E \ —
IG—J 2650 N\ - — /
\ ~ ~ //
2
600 << -
2550
2500 : : : :
0% 20% 40% 60% 80% 100%

ZrO2 (mole %)

Figure 3-5 : Températures de liquidus et de solidus pour les pseudo-binaires
HfO,-ZrO; (Ruh et al. , 1968) et UO,-ZrO, (Cohen & Schaner, 1963)
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3.2.1 Etalement de matériaux simulants sur une section 2D

Deux essais ont été réalisés en étalant des mélanges de zircone et d’alumine fondues sur une
section rectangulaire, la goulotte d’entrée étant moins large que la section d’essais. Lors de
I’essai VR-18, premiere coulée réalisée dans I’installation VULCANO, on a coulé 6,5 kg d’un
mélange de 55%masse de zircone et 45% d’alumine sur une section de 450 x 525 mm. La
Figure 3-6 montre 1’aspect dissymétrique de la forme finale de 1’étalement qui s’est
immobilisé sans avoir atteint aucune des parois de la section.

Durant I’essai suivant, 23 kg d’un mélange de 69%mase de zircone et 31% d’alumine ont
rempli totalement les 0,24 m? de la section d’essai. La vitesse de progression du front était
comprise entre 15 et 30 cm/s, d’apres I’analyse des thermocouples de surface. Ces essais ont
montré que des mélanges binaires a hautes températures avaient une bonne aptitude a
I’étalement.

Figure 3-6 : Vue apres I’essai de I’étalement bidimensionnel VR-18

3.2.2 Etalement de matériaux simulants sur un secteur angulaire

Cinq essais ont été réalisés avec un simulant a base de hafnie et une veine de 19° d’ouverture
angulaire, afin de pouvoir modéliser, avec une masse limitée, des étalements axisymétriques.
Dans cette configuration, la goulotte d’arrivée correspond a la largeur de la veine a 1’origine
(Figure 3-2). Les compositions de ces essais simulaient des mélanges corium-béton, en
remplacant, mole pour mole, I’uranium par le hafnium. Les principales caractéristiques de ces
essais sont indiquées dans le Tableau 3-1. Ces coulées sont caractérisées par une fissuration
faible et peu de porosité (correspondant uniquement au retreint de solidification).
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LES ESSAIS VULCANO

Essai Composition Masse | Débit (L/s) | Temp. de | Liquidus — | Principales observations
(en % masse) (kg) versement Solidus
O (°O)
VE-01 50% HtO,, 10% ZrO,, 12 0.1 1800 2130 Etalement court: 22 cm
34% Al¢Si,0,3, discontinu 1350 Epaisseur: 40 mm
6% Al,CaSi,Og
VE-02 58% HfO,, 10%Zr0O,, 21 0.1 2000 2230 Accumulation:
31%Al1S1,0,3, 1%CaO discontinu 1500 Epaisseur 40-100 mm
VE-03 40% HfO,, 5%7Zr0,, 15 0.1 1800 1830 Longueur de coulée 30 cm
39%Fe,Si0,, 16%Fe;0, continu 1070 Epaisseur au front 20 mm
VE-04 61% HfO,, 11%Zr0,, 12 0.7 2000 2130 Accumulation
21% Fe,Si0y, continu 1050 Pas d’étalement
4% Al,03, 3% CaO
VE-07 33% HfO,, 22%7Z1r0,, 17 0.5 1975 2100 Longueur de coulée 55 cm
22%Si0,, 22%Fe0, 1% continu 1000 Porosité faible

CaO

Structure homogene

Tableau 3-1 : Caractéristiques des essais d’étalement sur des secteurs angulaires de 19°.
Les incertitude sont d’environ £75°C sur les températures et de + 20% sur les débits
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3.2.3 Essai avec un mélange oxyde simulant-métal

Lors d’un essai (VE-06), on a mélangé du fer métallique aux poudres d’oxydes de la charge.
La composition de la coulée était, en pourcentages massiques, de 52% HfO,, 14% ZrO,,
27% Fe;Si04, 2% CaO, 5% Fe, ce qui simulait le mélange de 71% d’un corium oxyde-métal
avec 29% de béton ferro-siliceux.

Une masse de 34 kg s’est €talée sur une longueur de 45 cm. Le fer fondu s’est maintenu sous
la forme de gouttes qui ont formé une émulsion dans le bain d’oxydes. La Figure 3-7 montre
une coupe de la coulée. L’analyse a la micro-sonde a confirmé que les gouttelettes d’aspect
métallique étaient bien du fer avec une fine pellicule d’oxydation. Il n’y a pas eu de
stratification entre les deux phases liquides bien que la température du bain soit restée durant
au moins 3 minutes au-dessus du point de fusion du fer. En extrapolant ce résultat au cas
réacteur et en tenant compte du brassage supplémentaire qui sera occasionné par le
dégagement gazeux du béton, nous pensons que 1’étalement et la stratification se produiront
de fagcon séquentielle, et ne seront donc pas ou peu couplés.

Fer

Figure 3-7 : Coupe de la coulée VE-06
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3.3 ESSAIS EN MATERIAUX PROTOTYPIQUES
Cinq essais d’étalement ont été réalis€és en matériaux prototypiques (contenant de 44 a 80 %

massiques d’oxyde

caractéristiques sont synthétisées dans le Tableau 3-2.

d’uranium) lors de la campagne VULCANO-Etalement.

LES ESSAIS VULCANO

Leurs

Essai Composition Masse | Débit (L/s) | Temp. de | Liquidus — Principales observations
(en % masse) (kg) versement Solidus
O °O)
VE-Ul 449% UO,, 23% Zr0O,, 38.8 0.6 1820 1975 Etalement sur 1,2 m
21% Si0O,, 12% FeOx 1030 Plusieurs langues.
Grande porosité
VE-U3 | 63 % UO,, 22% Zr0O,, 8% | 15.6 0.3 2130 2375 Etalement de 33 cm
Si0,, 7% FeO 1050 Porosité faible

VE-U5 46% UO,, 10 % ZrO,, 36 0.5 1830 1940 Etalements successifs pour

24% FeO, 20% SiO, + 1100 une longueur de 1 m

zirconium metal
VE-U7 61% UO,, 30% ZrO,, 26 0.7 L/s 2175 2375 Etalements en parallele sur
3% FeO, 2% Fe, répartis en 1000 des veines en céramique et
2% Si0,, 2% CaSiOs, 2 veines. béton siliceux (tres peu
0.6% CaO, 0.4 % Al,0O4 ablaté).
Longueurs (36/45 cm)
et porosités similaires sur
les deux substrats.

VE-US 80% UO, 20% ZrO, 30 1L/s 2660 2650 Etalement de 40 cm.

2610 Croites solides en surface.

2cm d’ablation du béton

80%silice-20%calcaire.

Tableau 3-2 : Caractéristiques des essais d’étalement en corium prototypique (campagne VE-U)
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3.3.1 VE-U1

La composition du premier essai VULCANO en matériaux prototypique était la suivante (en
masse) : 44% UQO,, 23% ZrO,, 21% Si0,, 12% FeOy. Elle est représentative du liquide qui
s’étalerait dans un récupérateur de type EPR apres le mélange de 67% de corium avec 33% de
béton sacrificiel ferro-siliceux. La plage de solidification d’un tel mélange est d’environ
900°C avec un liquidus estimé a 1975°C.

Une masse de 38,8 kg a été coulée a une température initiale de 1820 £ 100°C et s’est €talée
sur 1,2 m. La Figure 3-8 a ét€ prise alors que le front de coulée avait parcouru 90 cm depuis
I’entrée de la veine. L’évolution de la position du front a été déterminée par I’analyse des
images vidéo et est confirmé par les temps de passage sur les thermocouples installés a la
surface de la veine (Figure 3-9). La vitesse maximale de progression est de 0,2 m/s. La
progression s’est effectuée de maniere saccadée, comme pour les coulées de lave avec “peau”
viscoplastique décrites par Hon et al. (1994).

Figure 3-8 : Vue de face de la coulée VE-U1, prise avec la caméra calibrée selon la Figure 3-4 .

Etalement du corium - Essai VE-U1
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Figure 3-9 : Longueur moyenne de la coulée (valeurs moyennes issues du traitement des images, instants
de montée en température des thermocouples placés sur I’axe) comparée aux calculs THEMA.
La coulée est sortie partiellement du champ de la caméra au bout de 15 s.

La température de surface du corium a été mesurée par deux pyrometres bichromatiques
(Figure 3-10). Les températures du substrat en zircone sont suivies par des thermocouples en
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surface et a 10 mm de profondeur. Les thermogrammes pour deux positions axiales (20 et
133 mm a I’aval de la goulotte) sont montrés sur la Figure 3-11. Le fait, a priori surprenant,
que le thermocouple aval croit avant le thermocouple amont et atteint une température plus
élevée est dii a la présence d’une “éclaboussure” de corium sur le thermocouple amont
(observée a la vidéo), qui avait refroidi au début de 1’étalement et a servi d’isolant thermique.

1800
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Figure 3-10 : Température de surface mesurée dans la goulotte et au front de coulée. Le miroir de renvoi
pour la mesure au front de coulée a été atteint par le corium a t=15 s.
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Figure 3-11 : Températures a la surface du substrat et a 1 cm de profondeur dans les briques de zircone

Les observations réalisées lors du démontage de I’essai ont mis en évidence la présence d’une
tres forte porosité, estimée a environ 30%. Il n’y a eu que tres peu d’interaction entre la coulée
de corium et les briques en zircone.
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3.3.2 VE-U3

Pour I’essai VE-U3, la coulée de corium comportait une proportion de béton plus faible que
lors de VE-U1 (cf. Tableau 3-2). Etant plus riche en dioxyde d’uranium, sa température de
liquidus était plus élevée (2375°C). Une masse de 15,6 kg de corium s’est étalée a une
température initiale de 2130 = 60 °C- soit 250°C en dessous de la température de liquidus
calculée par GEMINI2 a l’aide de la base de données thermodynamique TDBCR991
(Chevalier et al. , 1997) — et un débit de 0,3 L/s. Elle s’est étalée sur 33 cm, ce qui donne une
hauteur moyenne de 32 mm. La Figure 3-12 montre la forme de la coulée telle que mesurée
apres 1’essai. La porosité de cette coulée était tres faible, correspondant au retreint de
solidification.

L’enseignement majeur de cet essai est que, malgré les conditions initiales de coulée
défavorables (température initiale a 250°C sous le liquidus et faible débit), le corium s’est
bien étalé. Ceci est vraisemblablement un effet de 1’étendue (1200°C) de son intervalle
solidus-liquidus.
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Figure 3-12 : Forme de la coulée VE-U3 — Issue de 481 points de mesure

La Figure 3-12 montre la forme de la coulée, mesurée a froid a I’aide d’un banc de télémétrie
laser. On remarque que le profil de la coulée est proche de la forme parabolique théorique
(§2.1.2).
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3.3.3 VE-U5

Cet essai a permis de réaliser deux coulées successives avec un corium de composition
massique : 46% UQO,, 10 % ZrO,, 24% FeO, 20% SiO,. Une partie du corium a été versée
directement sur la veine d’étalement en acier (Figure 3-13) pendant que la partie restante était
retenue temporairement dans un creuset, ou une réaction exothermique avec du zirconium
assurait un maintien en température.
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Figure 3-13 : Thermographie infrarouge de la premiere coulée de corium lors de I’essai VE-US

Figure 3-14 : Etalements de corium sur une plaque d’acier (VE-US5)
(La vidange du creuset est visible : point brillant & ’amont de la coulée)

Quand la porte métallique de ce creuset a fondu, un deuxieme écoulement s’est mélangé avec
la premiere coulée qui était arrétée. La coulée a gonflé, puis le front de la coulée s’est rompu,
laissant apparaitre du corium plus chaud (Figure 3-14). Ce comportement est voisin de celui
décrit par Hon et al. (1994) pour les coulées a « peau » viscoplastique.
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Cet essai a mis en évidence la capacité de s’étaler de ces mélanges a grand intervalle de
solidification (ici 1100 — 1940°C) a s’étaler méme lorsqu’une seconde coulée a lieu apres
I’arrét de la progression d’une premiere coulée.

3.3.4 VE-U7

L’essai VE-U7 a été dédié¢ a I’étude de I’effet du substrat sur 1’étalement. Un corium, de
composition (voir Tableau 3-2) voisine de celle qui a été calculée par Nie (2000) pour la
composante oxyde du corium sortant du puits de cuve EPR, a été versé dans une section
d’essai composée de deux veines d’étalement de 9,5° d’ouverture angulaire ayant
respectivement un substrat en céramique et en béton. La veine en céramique était constituée
de briques denses de zircone électrofondue. Le béton était constitué d’un ciment
CEM 132.5R, d’eau et d’agrégats de silice. La veine a été congue et positionnée de fagon a
ce qu’un écoulement hydrodynamique (sans solidification) issu du four s’écoule de maniere
identique dans les deux veines.

Environ 50 kg de corium ont été versés du four et 40 kg ont atteint la section d’essai a un
débit de 3 kg/s et une température initiale de 2175 + 75 °C, pour un liquidus de 2375°C et un
solidus de 1000°C. 12 kg se sont écoulé sur le béton et 14 kg sur la céramique, le reste
demeurant dans le déversoir (Figure 3-15). Cet essai a servi pour un exercice de comparaison
européen des codes de calcul d’étalement THEMA, CORFLOW et LAVA (Journeau et al.,
2006b, § 7.2).

L’écoulement sur le béton s’est terminé quelques centimetres avant celui sur la céramique et
son profil est beaucoup plus abrupt que celui sur la céramique (Figure 3-16). Le faible effet du
substrat sur 1’étalement est consistant avec les résultats des essais S3E 3MDC-Ox1 et 3MDS-
Ox1 (Dinh et al. , 2000 et § 2.5.2) et COMAS EU 2b (Steinwarz et al., 1999 et § 2.6.2). Dinh
et al. (2000) I’ont attribué au fait que 1’arrét de la progression de la coulée était principalement
piloté par le front de coulée alors que la génération de gaz par vaporisation des composés
volatils du béton nécessite un temps permettant au front de ne pas étre soumis au bullage. Il
faut néanmoins noter que dans le cas ou un fluide treés peu visqueux s’étale, comme dans le
cas des essais KATS 12 et 13 (Engel et al., 2000 et §2.5.3) I'effet du bullage est plus
important (7,5 m sur le béton et 12 m sur la céramique toutes choses égales par ailleurs, soit
un écart de Iordre d’un tiers), mais la viscosité serait dans la gamme intermédiaire, pour
laquelle I’effet du bullage est faible, dans le cas réacteur.

Sur la veine en béton, on a observé des dégagements gazeux entrainant des projections de
liquide et mettant a jour le bain a une température supérieure a celle de la surface. Ces
éruptions ont duré 20 s apres la fin des 25 s de progression du corium.

Figure 3-15 : Vue de face et de dessus des coulées VE-U7.
Le béton est a droite, la céramique a gauche de I’image.
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Figure 3-16 : Mesure télémétrique, a froid, du profil des coulées sur les deux substrats lors de VE-U7

On a observé des dégagements significatifs de fumée dans les deux veines, bien que la seule
source de gaz extérieure au corium était ’eau libre et liée du béton. La porosité des deux
coulées était importante dans les deux veines (Figure 3-17) et identique, aux incertitudes de
mesure pres : les densités mesurées apres 1’essai €tait toutes les deux de 5000 £ 200 kg/m3 .
Des billes de fer ont été observées a la surface des deux coulées et a proximités des pores,
signe d’une légere réduction de la charge dans le four. Ces gouttelettes de fer, représentant
quelques pour cent du volume des coulées, ne se sont pas stratifiées au fond la coulée, bien
qu’elles soient plus dense que la phase oxyde. Nous n’avons observé aucune différence quant
a leur répartition entre les deux coulées.

fer

Figure 3-17 : Coupes de la coulée VE-U7
au-dessus de la zircone dense (a gauche) et du béton siliceux (a droite)

Interface corium-
béton

Mortier

Graviers

Figure 3-18 : Echantillon de béton prélevé apres ’essai VE-U7

72—



Chapitre 3 : LES ESSAIS VULCANO

Le substrat en béton n’a ét€é que faiblement attaqué sur quelques millimetres. On remarque
que le mortier a été plus ablaté que les agrégats de silice (Figure 3-18).

3.3.5 VE-U8

L’essai VE-U8 a conclu la campagne d’essais consacrés a I’étalement en coulant un corium
de type «en cuve » composé d’(U,Zr)O; a environ 2660°C sur un béton dont les agrégats
étaient 2 80%masse siliceux et a 20% calcaire. Bien que le débit de versement ait été plus fort
que lors des autres essais (1 L/s), la longueur d’étalement est restée assez faible.

Dans cette configuration, I’intervalle liquidus-solidus est réduit a 50°C (Cohen & Schaner,
1963) et se situe entre 2600 et 2700°C. Par conséquent, les incertitudes sur la mesure des
températures sont du méme ordre de grandeur que I’intervalle de solidification.

La Figure 3-19 montre la forme de cette coulée aprés refroidissement. Avec cette
composition, et contrairement aux essais précédents avec des mélanges corium-béton, une
crofite solide s’est formée rapidement a la surface, durant I’étalement. Cette crofite s’est brisée
a plusieurs reprises, sous I’effet de 1I’écoulement du corium resté liquide, soit sous I’effet des
gaz issus de la décomposition du béton. Le comportement de la coulée correspond a celui
décrit par Hon et al. (1994) pour des coulées de lave avec une crofte fragile.

Figure 3-19 : La coulée VE-US : (U,Zr)O, sur béton silico-calcaire

Malgré I’absence de simulation de la puissance résiduelle, jusqu’a 2 centimetres de béton ont
été ablatés (Figure 3-20). Les thermocouples installés dans le béton (Figure 3-21) montrent
que le béton a atteint des températures plus élevées que lors de I’essai VE-U7 (au cours
duquel le corium était a une température moins élevée). Des calculs thermodynamiques avec
la base de données TDBCROO01 indiquent que ce béton est a 50%y,; liquide vers 1300-1400°C.
Au point de mesure (12 cm en aval du début de la veine), cette température a été atteinte dans
les 12 millimetres supérieurs. La progression de cet isotherme a permis d’estimer la vitesse
d’ablation (0,2 mm/s).
L’analyse des échantillons de béton suite a ces deux essais sur substrat en béton ont permis de
noter les points suivants :

e Le corium pénetre de facon préférentielle dans le mortier par rapport aux agrégats.

e Les agrégats sont fissurés (thermiquement) et du corium pénetre dans ces fissures.
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e Les agrégats calcaires soumis a la chaleur relachent du dioxyde de carbone et forment
de la poudre de chaux.

e Les relaichements de gaz ont donné lieu a la formation de quelques cheminées
éruptives a la surface des coulées plutdét qu’a une distribution uniforme des
relachements.

Figure 3-20 : Béton avec agrégats siliceux-20% calcaire ablaté par I’(U,Zr)O, lors de I’essai VE-US8
Au maximum, 2 cm ont été ablatés.

Ablation du béton
Vitesse moyenne VE-U8 : 0.2 mm/s
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Figure 3-21 : Evolution des températures dans le béton lors des essais VE-U7 et VE-U8

3.4 CONCLUSIONS

Douze essais d’étalements ont été réalisés sur I’installation VULCANO dont cinq en
matériaux prototypiques, représentatifs soit du mélange qui s’écoulerait de la cuve, soit d’un
corium mélangé avec un béton sacrificiel. Ces essais ont montré que méme en dessous de la
température de liquidus et avec une proportion significative de silice (jusqu’a 22%), le corium

avait une bonne propension a I’étalement.

Une des principales différences entre matériaux simulants et matériaux prototypiques a été la
présence d’une forte porosité dans les coulées VE-U1, VE-US5, VE-U7 et VE-US, alors que la
coulée VE-07, simulant la composition de VE-U1 avec du hafnium a la place de ’uranium,
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était tres peu poreuse. De plus, I’essai VE-U7 a montré que cette porosité n’était pas affectée
par la présence d’une source externe de gaz. Lors de ’essai VE-US, on a méme observé sous
la croiite une poudre d’U;Og et de SiO, qui est vraisemblablement due a la condensation
d’oxydes volatils d’uranium (vraisemblablement UQOs3) et de silicium (SiO). Il semble donc
que ces porosités soient dues a des réactions d’oxydoréduction dans le corium amenant a la
formation de gaz, de fagon similaire au phénomene d’air lift observé par Petrov et al. (1999)
lors d’essais en creuset froid.

Ces dégagements gazeux ont pour conséquence la formation de fissures en surface, alors que
les coulées en matériaux simulants étaient tres peu fissurées. Ces fissures favoriseront la
refroidissabilité par noyage de la coulée (Lister, 1974). La présence de gaz va aussi contribuer
a Iefficacité des transferts convectifs dans la coulée.

Pour ce qui est du processus d’étalement proprement dit, on a observé deux comportements
différents en fonction de la composition du corium. Pour les compositions «en cuve »
(VE-US8), de méme que pour les essais d’étalement FARO (Tromm et al. , 2000 et §2.6.3), des
croltes rigides se forment a surface. Elles bloquent la progression du corium puis se rompent,
donnant a I’étalement une progression saccadée. La surface de ces coulées est tres
déchiquetée. A I'inverse, dans le cas de mélanges corium-béton, on observe la présence d’une
peau visqueuse, d’aspect lisse, a la surface de la coulée, qui est généralement plissée.

Dans les chapitres suivants, nous allons étudier plus en détail les différents aspects de
I’étalement afin de qualifier nos modeles sur ces essais et de valider le concept de
récupération par étalement.
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Chapitre 4 : Analyse des matériaux et interprétation
thermodynamique

Apres la fin de 1’étalement et le refroidissement complet du corium, des échantillons sont
prélevés pour analyse lors du démontage de la veine d’essais. Ces analyses (Journeau et al. ,
2001) permettent d’une part d’obtenir des informations sur la phénoménologie, d’autre part de
déterminer la composition précise du corium. En comparant ces analyses a un modele
thermodynamique, il est possible de caractériser les différents chemins de solidification
qu’ont suivis les différentes parties de la coulée. On peut ensuite estimer la composition et en
déduire les propriétés physiques du corium en fonction de la température et de la localisation
dans la coulée.

Dans ce chapitre, la démarche d’analyse et d’interprétation sera généralement illustrée sur
I’essai VE-U1 (§ 3.3.1).

4.1 ANALYSES MATERIAUX

4.1.1 Prélevement d’échantillons

Des échantillons de corium sont prélevés en plusieurs zones de la coulée, ainsi que dans la
goulotte de transfert (pour se prémunir d’éventuelles interactions avec le substrat). Des
échantillons de substrats sont aussi prélevés en cas d’interaction. Lors de I’essai VE-Ul,
4 échantillons ont été prélevés pour analyse : en amont de la coulée, au centre, a I’aval et dans
la protrusion a I’extrémité aval de la coulée (Figure 4-1).

Point de visée
pyrometrique

[ |

AR
)

l%. k"}u -

Figure 4-1 : Vue de la coulée VE-U1 et des positions des échantillons

Un des aspects significatifs de la plupart des essais avec un corium prototypique est la
présence d’une macroporosité importante (Figure 4-2) alors que la porosité des essais en
simulant (hafnie) était beaucoup plus faible. On a attribué cette porosité importante aux
relachements gazeux dus aux changements de steechiométrie d’oxygene de 1’uraninite (UO24)
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lors de son refroidissement (Edwards et al., 1969 ; Petrov et al., 1999) ; En effet, ces gaz ne
peuvent provenir du substrat ou du gaz emprisonné dans les pores de celui-ci, car on a obtenu
une forte porosité lors des essais VE-U5 et VE-U7 bien que la coulée se soit étalée
respectivement sur une plaque d’acier et sur de la zircone dense.

oo

Figure 4-2: Echantillon VE-U1 montrant la forte porosité de corium.
(Diametre de la téte de vis servant d’échelle : 14 mm)

Des sous-échantillons sont broyés pour les analyses chimiques et par diffraction des rayons X.
D’autres sont découpés pour analyse au microscope optique, au microscope électronique a
balayage et a la microsonde. Ils sont enrobés dans de la résine et polis avec des disques
diamantés de finesse croissante, le dernier polissage étant réalisé avec des particules de 1 pm.

4.1.2 Analyses Chimiques

Les analyses chimiques sont réalisées sur des échantillons broyés avec un spectrometre a
fluorescence X Philips 1404. La précision relative de ce type d’analyse est de £5%. Il faut
noter qu’on ne peut mesurer que les contributions des éléments chimiques de numéro
atomique supérieur a 11. En particulier I’oxygene et le carbone ne sont pas mesurés, et sont
donc estimés a 1’aide des résultats des autres analyses (analyse X par dispersion d’énergie,
phases observées avec la diffraction des rayons X).

Eléments Charge amont centre aval protrusion
U 53.1 51.5-52.3 51-52.9 51.3-52 51.6
Zr 19.1 22.7-23 21.7-22.5 | 22.3-22.7 224
Fe 14.8 11.2-11.6 11.8-12.6 | 11.6-11.7 12.1
Si 12.3 12.6-13.3 11.9-14.1 | 12.6-13.4 13.0
Ca 0.6 0.1-0.2 0.2 0.3-0.5 0.2
Al 0.1 0.1-0.1 0.1 0.1 0.1

Tableau 4-1 : Composition chimique du corium VE-U1 (pourcentage massique des éléments Z>11)

Les analyses de 8 échantillons de VE-Ul n’ont montré aucune variation significative de
composition dans la coulée, tant horizontalement que verticalement. Cette homogénéité de
composition chimique a été observée lors de tous les essais d’étalement VULCANO-E, y
compris pour I’essai VE-U5 avec deux coulées successives. Le Tableau 4-1 montre les
compositions mesurées pour les 4 zones de la coulée VE-U1 ainsi que la composition de la
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charge introduite dans le four. Le corium s’est enrichi en zircone au contact du culottage. Cet
effet qui a été observé dans la majorité des coulées VULCANO est d’autant plus marqué que
la température de liquidus du corium est élevé.

La concentration en carbone, déterminée par analyse infrarouge des gaz issus de la
combustion en milieu oxydant de trois échantillons, était inférieure a 0,28 %masse- De ce fait,
nous avons négligé cet élément dans la suite de I’étude.

La concentration en oxygene estimée a partir de la microsonde se situe dans I’intervalle 25-
27,3 %masse-

4.1.3 Microscopes et microsonde

4° couche :
®  (Uos,Zros,Fep2)On 85
. F6203

3° couche :

®  (Uoa3,Zroa7,Fe020)01 .53
®  (Uoa2,Zros5.Fe003)O1 .83
e SiO,

= 0.7<U/Zr<0.8

a : Haut de la coulee (3° et 4° couches)

2° couche :

®  (Uo8,Zro.12,Fe0.10)01.87
®  (Uo26,Zr0.65,Fe0.09)O1.60
e SiO,

®  Fe ,Si0;56

= Urichsol. sol. : U/Zr =7
= Zrrich sol. sol. : U/Zr = 0.4

b : Intérieur (2° couche)

1° couche :
(Uo.ss,Zr0.11,F€0.04)O1.60
U0,
(Uo.32,Zr0.82)S103.64
(U0.13,Zr0.98)S103 75
SiO,

Fe2Si03.76

¢ : Bas de la coulée (1° couche)

Figure 4-3 : Evolution de la microstructure de VE-U1 microstructure selon I’altitude,
et indication de compositions typiques (d’apres ’EDS) des phases observées
a) Haut de la coulée ; b) Intérieur ; ¢) Bas de la coulée
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Les observations aux microscopes et les analyses a la microsonde (Spectrometre a Dispersion
d’Energie Oxford ISIS 300) montrent qu’il n’y a pas de différences significatives entre
I’amont, le centre et I’aval de la coulée, protrusion comprise (a I’exception pour cette derniere
de I’aspect non plissé de sa surface). Par contre, les microstructures varient significativement
selon la direction verticale, comme le montre la Figure 4-3.

La coulée est donc constituée sur toute sa longueur de quatre couches :

1. En bas de la coulée, les 250 um inférieurs sont constitués de deux microstructures tres
fines. Certaines zones (comme en bas a gauche de la Figure 4-3c ) sont formée de
quatre phases : une solution solide de composition typique' (Ugss,Zro.11,F€0.04)O1.7, une
solution solide proche du zircon de composition typique (U 3,Zrp3)Si03 6, une solution

solide proche de la fayalite, de composition typique Fe, ,S1033, et de la silice. Le reste

comprend 3 phases : de la silice (en noir sur les micrographies), un oxyde mixte de
silice et de fer (en gris) ayant pour composition typique Fe;,SiOs¢, et une phase
réfractaire (gris clair) qui est formée de 2 solutions solides d’oxydes d’uranium, de
zirconium et de fer ayant des rapports U/Zr tres distincts : 7 et 0,4 respectivement.

2. Les trois dernieres phases décrites ci-dessus ont été observées sur toute la hauteur de
la coulée, de 250um au-dessus de la surface inférieure a 450-500 um sous la surface
libre, soit sur une hauteur d’environ 30 mm.

3. L’aspect microstructurel du corium change 450 a 500 um sous la surface libre. Ici, il
n’y a plus qu’une seule solution solide réfractaire de composition comprise entre
(U0,33,ZI'0.47,F60.20)01.8 et (U0,42,ZI'0,55,F60.03)O1.8. Le rapport U/Zr vaut ici 0.7. Cette
phase réfractaire est entourée de silice.

4. Finalement, on observe a la surface une couche tres fine (40 um) formée d’un mélange
entre la phase réfractaire de la 3° couche et de I’hématite (FeO; s).

4.1.4 Diffraction des Rayons X

Les analyses par rayon X sont réalisées a 1’aide d’un diffractometre Siemens-Bruker D5000
utilisant un monochromateur plan en graphique disposé apres 1’échantillon. Les spectres de
diffractions sont évalués qualitativement a 1’aide du logiciel Diffrac+ et de la base de données
PDF-2. Des échantillons ont été découpés a plusieurs altitudes et ont été broyés.
Les 10 analyses de diffraction des rayons X réalisés sur VE-U1 confirment ’homogénéité du
corium selon les directions horizontales. Par contre des variations significatives sont
observées entre le bas, le centre et le haut de la coulée (Figure 4-4).
L’intérieur de la coulée est constitué de deux composants. Le premier est de structure cubique
avec un parametre de maille de 0,545 nm, voisin de 0,547 nm de ’'UO, a température
ambiante (Albinati et al., 1980). Ce parametre de maille rentre aussi dans la plage (0,5410 a
0,54542 nm) mesurée par Duco & Trotabas (1989) sur des échantillons de corium de Three
Mile Island, en association avec une phase tétragonale riche en zircone et une spinelle. Si on
utilise la loi de Vegard proposé par Kim (1989) et recommandée par Trillon (2004) pour les
solutions solides cubiques U 4ZrO; :

a =0,5468 —0,03296x (5.1
on trouve une fraction de zircone de 5%monire dans cette phase. Il faut néanmoins noter que
cette loi ne prend pas en compte 1’éventuelle solubilité du fer dans cette phase. Quant a la
stoechiométrie en oxygene, elle a un effet faible sur le parametre de maille. La deuxieme
phase est tétragonale avec un spectre proche de celui de la zircone.
Dans la couche inférieure du corium, on a détecté la présence de quartz et de cristobalite,
deux formes cristallines de la silice, alors que dans I'intérieur et a la surface de la coulée, on

" Les compositions sont entachées d’une incertitude relative de 1’ordre de + 5 %. Les incertitudes sur les éléments
légers (ici, I’oxygene) sont plus importantes.
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n’a pas détecté de forme cristallisée de silice par diffraction des rayons X. On peut alors
penser que la silice se trouvait sous forme vitreuse ou dans des oxydes mixtes tels que la
fayalite.

Au niveau de la surface supérieure de la coulée de corium, les pics les plus intenses se situent
entre ceux de I'uraninite et de la zircone. Ils ont une base élargie. On a affaire pour la phase
principale a une solution solide (U,Zr)O, avec un parametre de maille de 0,526 nm. En
utilisant la loi de Vegard (5.1), on en déduit une fraction molaire de zircone de 1’ordre de
60 % - proche de la composition du point azéotrope du diagramme UO,-ZrO, (Cohen &
Schaner, 1963).
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Figure 4-4: Diffraction des rayons X — Echantillons VE-U1
Surface inférieure (h = 0 mm, noir) ; centre (bleu) ; Surface supérieure (rouge)

4.1.5 Synthése des analyses matériaux de I’essai VE-U1

Les diverses analyses (chimiques, analyse X par dispersion d’énergie et microscopie
électronique, diffraction des rayons X) montrent une évolution des compositions de chacune
des phases en fonction de I’altitude. Pour simplifier, nous avons considéré quatre couches de
bas en haut.

4.1.5.1 Premiere couche (bas)

La principale particularité de cette couche, d’environ 250 pm d’épaisseur, est la présence
d’une solution solide (Zr, U)Si04. La présence de cette solution implique que le corium a été
refroidi relativement lentement, au moins en deca de 1950 K. En effet, la transformation
d’une solution solide (U,Zr)O, en (U,Zr)SiO4 implique que la silice se combine avec les
oxydes d’uranium et de zirconium a une température inférieure a la température de
décomposition du zircon, comprise entre 1949 K selon Buttermann & Foster (1967) et 1900 K
selon Ball et al. (1993) [Figure 4-5].

Il faut noter que, malgré les articles de Stern & Steiff (1954) et de Fuchs & Hoekstra (1959),
il reste une incertitude sur l’existence du silicate d’uranium USiO4. Nous pensons que
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I’USi04 n’existe pas a 1’état pur, mais que 1’'uranium peut rentrer en solution solide dans du
zircon ZrSi04. Ceci explique pourquoi la solution solide riche en uraninite est restée sous
forme (U,Zr)O,., alors que la solution solide riche en zircone s’est transformée en silicate.
Cette solution solide a été observée par Anderson et al. (1993) et Pazukhin (1994) dans le
corium de Tchernobyl. IIs ont nommé cette phase la tchernobylite. La solubilité maximale de
I’uranium observée sur les échantillons de Tchernobyl est de 6 a 12%ma55e, SOIt S 2 11 Yoo
Par contre, Pazukhin (2005) m’a informé de ce que des essais en laboratoire lui ont permis
d’obtenir des solubilités de I'uranium plus élevées. Cette observation, ainsi que celle des
analyses par microsonde indiquent que la limite de solubilité de I’uranium dans le zircon doit
étre plus élevée que les valeurs de 2.5%y0 présentées par Mumpton & Roy (1961) ou les
412 % 1ssus des travaux d’Ushakov et al. (1999). Suite a ces observations, la base de
données a ét€ modifiée afin d’y inclure cette solution solide.

En conclusion la couche inférieure du corium s’est probablement refroidie en deux étapes.
Une croiite s’est formée treés rapidement au contact entre le corium et le substrat froid. Le
retreint a la solidification de cette crofite a créé une résistance thermique de contact (qui sera
étudiée plus en détail au paragraphe 6.3) limitant les échanges thermiques vers le bas. La
seconde phase du refroidissement s’est alors déroulée beaucoup plus lentement, permettant la
formation de la solution solide (U,Zr)SiOy.
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Figure 4-5 : Diagramme de phase ZrQ,-SiO,, d’apres Ball et al. (1993)
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4.1.5.2 Deuxieme couche (intérieur de la coulée)

La deuxieme couche comprend plus de 97% du volume de la coulée, de 250 um au dessus de
la surface inférieure a 500um sous la surface supérieure. Dans cette couche, le
refroidissement était trop rapide pour permettre la formation du silicate de zirconium et
d’uranium. Le corium est donc formé de (U,Zr)O, , SiO; et de Fe,SiO4. Le diagramme de
phase UO,-ZrO; (Cohen & Schaner, 1963 ; Ball et al. , 1993 -Figure 4-6) présente une lacune
de miscibilité en dessous de 1950 K entre une solution solide cubique (de type fluorite) riche
en uranium (90-95%n, selon les analyses) et une solution solide tétragonale riche en zircone (
de I’ordre de 80%py,1). Ceci explique la présence de deux solutions solides différentes dans
cette couche. Par ailleurs, le fait qu’on n’ait pas observé de silice cristalline par diffraction des
rayons X est consistant avec un refroidissement rapide qui explique la formation de silice
vitreuse.

Licyuid

2500 — —

F == +Lig.

1500 —

Fee+Tss

Fez+hiss
1000 —
1 | 1 | 1 | 1 | 1

i il a0 é0 g0 100
o, Mol % v,

Figure 4-6 : Diagramme de phase UO,-ZrQO,, d’apres Ball (1993)

4.1.5.3 Troisieme couche (haut de la coulée)

La troisieme couche, a proximité de la surface, a été refroidie encore plus rapidement que
I’intérieur de la coulée. Ceci se traduit par le fait que la solution d’oxydes d’uranium et de
zirconium est maintenue dans la forme cristalline correspondant aux hautes températures :
solution solide cubique (fluorite) avec un rapport U sur Zr de 1’ordre de 0,7.

4.1.5.4 Quatrieme couche (surface libre)

La quatrieme couche est tres fine : 20 a 50 um sous la surface du corium. Elle est caractérisée
par une oxydation par I’air ambiant du fer II en fer IIl. Elle est de ce fait composée
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d’(U,Zr)O,, de FeO;s et de silice. 1l faut noter que I’interaction entre le corium et

I’atmosphere a été limitée a une couche tres fine, vraisemblablement du fait du
refroidissement tres rapide de la surface.

4.2 RECONSTITUTION DES CHEMINS DE SOLIDIFICATION — THERMODYNAMIQUE

Les analyses décrites dans la section précédente, montrent que les phases présentes dans le
corium dépendent du type de solidification. Pour y accéder, il faut disposer d’une
modélisation thermodynamique du corium. C’est I’objet des bases de données TDBCR puis
NUCLEA qui ont été développées ces dernieres années. Ces bases serviront a recalculer
I’essai d’étalement VE-U1, ce qui permettra d’interpréter les observations présentées au § 4.1.

4.2.1 Modélisation thermodynamique du corium.

Le corium est un mélange composé de nombreux constituants. On ne peut donc se contenter
de diagrammes de phases binaires ou ternaires pour estimer les phases présentes a 1’équilibre
thermodynamique. Il faut avoir recours a 1’approche numérique CALPHAD (CALculation of
PHAse Diagrams) utilisant une base de données thermodynamique et a un logiciel de
minimisation de I’énergie de Gibbs pour estimer, pour toute composition, température et
pression, les phases a 1’équilibre (Hack, 1996).

Par exemple, le code GEMINI2 (Cheynet, 1989) est basé sur une technique d’optimisation
générale due a Hooke & Jeeves (1961). Pour déterminer 1’équilibre thermochimique d’un
systeme, on minimise 1’énergie de Gibbs du systeme, en tenant en compte les contraintes de
conservation de la masse de chaque élément. De ce fait, il faut pouvoir décrire 1’énergie de
Gibbs en fonction de la température et de la composition pour toutes les phases possibles. Ce
calcul nécessite le calcul des fonctions thermodynamiques (énergie, entropie) de tous les
constituants possibles (corps purs, solutions) du corium. Pour ce faire, on a collecté et évalué
les données disponibles et on les a regroupées dans des bases de données thermodynamiques.
Par exemple, dans le cadre des projets européens CIT (Adroguer, 1999) et ENTHALPY
(de Bremaecker et al., 2003), THERMODATA a développé les bases TDBCR et NUCLEA
pour la R&D sur les accidents graves. NUCLEA est maintenant la base européenne de
référence pour le corium. Elle contient le systtme O-U-Zr/B-C/Ag-In/Fe-Cr-Ni/Al-Ca-Mg-
Si/Ba-La-Sr-Ru correspondant aux cas en cuve et hors cuve, auxquels ont été rajoutés
I’hydrogene et I’argon, pour les formes gazeuses. En tout, il y a donc actuellement 1842
€léments dans la base.

Les calculs présentés ci-apres ont été réalisés avec la base de données TDBCR981, qui était la
plus récente au moment de cette étude.

4.2.2 Chemins de solidification

La composition (en pourcentages massiques) suivante a été utilisée pour recalculer 1’essai
VE-Ul1 :
25,5% 0O ; 38,7% U ; 16,9% Zr ; 9,7% Si ; 8,8% Fe ; 0,2% Ca ; 0,1% Mg ; 0,1% Al

En fonction du type de refroidissement qu’a subi le corium, les hypotheses suivantes ont été
effectuées sur le chemin de solidification.

4.2.2.1 Premier chemin de solidification (équilibre +systeme fermé)

On suppose que le corium est a 1’équilibre thermodynamique et qu’il n’a interagi ni avec
I’atmosphere, ni avec le substrat. Il s’agit du calcul de base des logiciels de thermodynamique.
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4.2.2.2 2° chemin de solidification (Scheil-Gulliver + systéme fermé)

Du fait du refroidissement rapide (on quantifiera ce que 1’on entend par refroidissement rapide
au paragraphe 6.2.4.), on peut supposer que la diffusion en phase solide est trop lente pour
permettre a ces phases d’atteindre 1’équilibre avec le liquide. Pour ce deuxieéme chemin de
solidification, on se place dans I’hypotheése de Scheil (1942) — Gulliver (1922) : on suppose
que la diffusion est nulle dans les solides et infinie dans les liquides. Il n’y a donc qu’un
équilibre thermodynamique local a la surface des solides mais pas d’équilibre global. En
pratique, la solidification est calculée pas a pas, de la température de liquidus a la température
de disparition de la derniére goutte de liquide'.

On considere que les solides qui se forment a chaque pas de température ne se modifieront
plus et n’interagiront plus avec le liquide lors des pas de température suivants. De ce fait,
apres chaque pas de température, on retire les phases solides de la composition du corium et le
calcul thermodynamique n’est plus effectué que sur la composition de la (des) phase(s)
liquide(s). La quantité finale de chaque phase solide est obtenue, apres avoir atteint la
solidification complete, en additionnant les dépots correspondants a chaque pas de
température. De méme que pour le premier chemin de solidification, on considere le corium
comme un systeme thermodynamique fermé.

4.2.2.3 3° chemin de solidification (Scheil Gulliver en dessous de 1900 K + systeme fermé)

La deuxieme couche de la coulée VE-Ul (cceur de la coulée) et la troisieme (pres de la
surface) se différencient par la transition entre une composante réfractaire constituée de deux
solutions solides, I’une riche en uranium, I’autre en zirconium, et une seule phase réfractaire
de rapport U/Zr constant. Pour expliquer cette transition, on a effectué un calcul en supposant
que I’on avait respecté 1’équilibre thermodynamique du liquidus a 1900 K, puis qu’en dessous
de ce seuil on suivant I’hypothese de Scheil-Gulliver, les coefficients de diffusion étant
devenus trop faibles pour permettre d’atteindre 1’équilibre global. Le seuil de température a
été choisi entre autour de 1900 K car c’est vers cette température qu’apparait le zircon
(ZrSi04) comme le montre le diagramme de phase pseudo-binaire (Figure 4-5).

4.2.2.4 4° chemin de solidification (Scheil Gulliver + atmosphere oxydante).

Le dernier chemin de solidification est calculé avec la méme méthode que le deuxieme
(Scheil-Gulliver sur tout I'intervalle de solidification), mais en prenant en compte le pouvoir
oxydant de I’atmosphere. Pour ce faire, on rajoute a la composition du corium un mélange
constitué de 20 %omonire d’0xygene et de 80 % d’argon. Puisqu’il n’y pas eu d’interaction entre
le corium et I’azote de I’air, ce dernier est remplacé, pour le calcul, par de 1’argon, présent
dans la base de données.

" Comme I’on n’est pas a 1’équilibre thermodynamique, il ne s’agit pas toujours du solidus, par exemple dans le
cas de diagrammes de phases binaires en « fourreau » il s’agit du point de fusion le plus froid.
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4.2.3 Comparaison calcul-analyses

Le Tableau 4-2 montre que les évolutions générales observées lors de 1’analyse des
échantillons de la coulée VE-Ul peuvent étre reproduites par les quatre chemins de

solidification définis précédemment.

ANALYSE DES MATERIAUX ET INTERPRETATION THERMODYNAMIQUE

Couche de | Chemin de solidification Analyses Calcul TDBCRY981
corium Exemples de compositions | (fraction massique)
mesurées
4°  couche - |4 - Scheil-Gulliver (Uo3.Zro5,Fe92)O1 85 (Uo.52Zr0.47)02 53%
Surface libre (Uo1sZr056)0> - 3%
Atmosphere oxydante U409 4%
ZxSiOy 7%
F e203 F6203 14%
SiO, SiO, 18%

3°  couche
Haut de la coulée

| 2 : Scheil-Gulliver

systeme fermé

(Uy.33,Zr 47,F€9.20)O1.83
(Up.a2,Zry 55,F €9 03)O1.83

(Ug.549Zr.46)O2.00 60 %
(Uo.17,Zr0.83)O02.04 3 %

ZxSiOy 7 %
SiO, SiO, 16 %
Fe,Si04 7 %
Fe;0, 7 %
2° couche: 3: Equilibre thermodynamique || (Ug 75,210 12,F€0.10)O1.87 (U.77,21923)02.02 44 %
Coeur de la|™ dessus de 1900 K (Uo.26,Zx0.65,F€0,00)O1.60 (Uo.15,Zr0.52)02.0019 %
coulée ?gggiII;Gulliver en dessous de 71Si0, 79
Systeme fermé Si0, Si0, 16 %
Fe| 55105 56 Fe,Si0, 7 %
Fe;0, 7 %
1° couche: Equilibre (U ss.Z1¢ 11,Fe0.04)O1 .69
Bas de la coulée thermodynamique o, o, 44 %
Systéme ferme (Uo.32)Zr0.52)S103,64 ZrSiO,4 34 %
(Uo.13,Zr0.98)S103.75
Si0O, Si0O, 7 %
Fe, ,Si0; 76 Fe,Si0,4 7 %
Fe;0, 7 %

Tableau 4-2 : Comparaison entre les analyses et les calculs pour la coulée VE-U1

La température du liquidus a été calculée a 2300 K et le solidus est entre 1300 et 1400 K selon
le chemin de solidification considéré. L’intervalle de solidification recouvre donc environ
mille kelvins, ce qui est le cas pour la majorité des mélanges corium-béton.

Des résultats similaires ont été obtenus pour les autres coulées, a 1’exception de la coulée
VE-US, avec un mélange tres réfractaire d’UQO, et de ZrO,, pour lequel I'intervalle de
solidification est de quelques dizaines de degrés (cf. Figure 4-6).
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4.2.3.1 Oxydes de fer

Le Tableau 4-2 montre que I’interaction du corium et de 1’atmosphere conduit en I’oxydation
de la wiistite (FeO) en hématite (Fe,O3;). Une des conséquences directe de cette
transformation est 1’absence de fayalite (FeSiOy4) pour le quatrieme chemin de solidification et
la quatrieme couche de la coulée. Si on prend comme temps caractéristique le temps durant
lequel la surface est restée au dessus de la température de solidification des oxydes de fer, soit
une minute et comme dimension caractéristique 1’épaisseur de la 4° couche (500 um), I’ordre
de grandeur du coefficient de diffusion de 1’oxygene dans la couche de surface est de
5.10”° m?s.

Lorsque la wiistite n’est pas oxydée, elle réagit avec la silice et forme de la fayalite (FeSiO,),
comme le montre les compositions calculées et observées de la premiere et la deuxieme
couche (Tableau 4-2). Dans la 3° couche, en haut de la coulée, le calcul thermodynamique
donne une formation de fayalite alors qu’on ne 1’a pas observée expérimentalement. Ceci est
vraisemblablement dii a la solubilité significative du fer dans 1’oxyde mixte (U,Zr)O, qui a
« consommé » tout le fer disponible. Cet effet n’a pas été pris en compte dans le calcul car la
base de données TDBCR981 ne tient pas compte de cette solubilité.

4.2.3.2 Zircon et Tchernobylite

Le Tableau 4-2 confirme que la couche inférieure de la coulée était tres proche de 1’équilibre
thermodynamique global. Dans ce cas, le premier chemin de solidification donne une
proportion de 34%y,e de ZrSiO4, de fagon consistante avec les observations. La solubilité de
I’uranium dans le silicate de zirconium n’était pas prise en compte par la base de données
TDBCR981 et n’a donc pas pu étre calculé. Suite a cet essai, THERMODATA a pris en
compte dans les versions ultérieures de la base cette solution solide. Il reste néanmoins un
doute quant a la limite de solubilité.

Par ailleurs, le pseudo-binaire UO,, SiO, est mal connu : il n’est basé dans les hautes
températures que sur les mesures de Lungu (1966) qui ont été rejetées comme douteuses lors
de I’évaluation des diagrammes MOy-SiO; menée par Hudon & Baker (2002). Il est donc
nécessaire d’améliorer nos connaissances sur le quaternaire (U, Zr, Si, O) qui est le
quaternaire principal pour I’étude des mélanges corium-béton.

4.2.3.3 Oxydes d’uranium et de zirconium

Les deuxiemes et troisiemes chemins de solidification montrent clairement que lorsqu’on
néglige la diffusion en phase solide, au moins en dessous de 1900 K, il y a une nette
diminution de la fraction de la phase de type zircon au bénéfice des oxydes d’uranium et de
zirconium. Cet effet est encore plus prononcé dans les analyses, avec une non-détection de la
phase de type zircon (tchernobylite).

Entre les deuxieémes et troisiemes couches, on met en évidence ’effet d’un refroidissement
plus rapide par les différences de rapport U/Zr dans les phases observées : A la surface, le
refroidissement tres rapide ne permet jamais la diffusion en phase solide. Dans ce cas, on
trouve un rapport U/Zr de 1 a 1,2 selon le calcul et de I'ordre de 0,7 dans les analyses. Par
contre, un refroidissement plus lent permettra la diffusion chimique aux températures les plus
élevées de I’intervalle de solidification. La phase cubique se transforme (Figure 4-6) en une
phase cubique riche en uranium (rapport U/Zr de 3,3 pour le 3° chemin de solidification ; 6,6
selon la microsonde et plus de 10 selon la diffraction des rayons X ; les différences entre
mesures et calculs sont attribuables a la non prise en compte dans le calcul thermodynamique
et dans la loi de Vegard de la présence de fer dans la solution solide) et une phase tétragonale
riche en zirconium [rapport U/Zr compris entre 0,2 a 0,4].

Pour les valeurs supérieures a 0,2 du rapport U/Zr, la phase tétragonale est métastable (Figure
4-6). Cette phase métastable a été mise en évidence lors de I’essai VE-U8 avec un corium
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constitué d’un mélange de dioxydes d’uranium et de zirconium. Grice aux analyses
quantitatives de diffraction des rayons X, Piluso et al. (2005) ont mis en évidence la formation
d’une phase métastable tétragonale de composition Ug4Zrps0O, Or, comme I'indique le
diagramme pseudobinaire de la Figure 4-6 (Ball et al. , 1993) et les mesures d’activités de
Baichi et al. (2001), la limite de solubilité de I'uranium dans la phase tétragonale n’est que de
20%,, a I’équilibre. Il convient de noter qu'une phase métastable similaire a été observée
dans le corium du fond de la cuve du réacteur de Three Mile Island (Brown et al. , 1989).
Dans ce cas la, I’hypothese d’équilibre thermodynamique, méme local, n’est plus applicable.
Néanmoins, les calculs thermodynamiques a 1’équilibre local ou global ont permis
d’interpréter globalement les résultats des analyses, et nous devons nous en contenter, en
I’absence de modeles prenant en compte la métastabilité pour ces mélanges avec un grand
nombre de constituants a haute température.

Enfin, la phase U4Oy est obtenue par le calcul (en faible proportion) mais n’a pas été observée
expérimentalement, vraisemblablement parce que 1’oxydation était légerement moins
importante que dans les conditions du calcul.

4.2.4 Discussion

En conclusion, les principales différences entre les quatre couches de la coulée, qui ont été
trouvées expérimentalement, ont été retrouvées a I’aide de quatre calculs thermodynamiques
prenant des hypotheéses adaptées en terme de vitesse de refroidissement et d’interaction avec
I’atmosphere. Les principales caractéristiques de ces couches sont :

1. la présence de tchernobylite, (U,Zr)SiO4, est détectée uniquement dans une couche
inférieure de moins de 1 mm d’épaisseur.

2. le fer est sous forme ferreuse dans toute I’épaisseur de la coulée a I’exception d’une
fine couche de surface ot il est sous forme ferrique.

3. la dissociation d’une phase (U,Zr)O, en deux phases riches respectivement en
uraninite et en zircone marque la transition entre la surface supérieure, refroidie plus
rapidement, et le cceur de la coulée.

Ces différences sont interprétées comme les conséquences des changements de conditions de
solidification entre les couches. Cette interprétation est validée grace a une méthodologie de
calcul thermodynamiques avec des hypotheses simplificatrices : équilibre thermodynamique
global, hypothese de Scheil-Gulliver, systeme fermé ou en contact avec 1’atmosphere.

On a pu montrer ainsi, et ce sera confirmé par les essais suivants, que la plus grande partie de
la coulée de corium n’était pas a 1’équilibre thermodynamique global et que I'effet de
I’atmosphere était limité a des couches minces aux surfaces du corium. Par ailleurs, 1’analyse
de ces essais a permis d’améliorer la base de données thermodynamique, en y introduisant la
solubilité en phase solide du fer dans 1’oxyde d’uranium et de zirconium et de I’uranium dans
le silicate de zirconium.

Une des différences majeures entre les coulées en simulants et celles contenant du dioxyde
d’uranium est la présence d’une forte porosité dans les coulées avec de 1’oxyde d’uranium.
Cette porosité ayant ét€ observée méme au-dessus de substrats étanches ne peut provenir que
d’une source de gaz a I’intérieur de la coulée. Les hypotheses les plus plausibles tendent a
considérer la formation de phases gazeuses telles que UOs et SiO. Les bases de données
thermodynamiques devront étre améliorées pour mieux tenir compte de la formation de ces
especes volatiles.

4.3 CONCLUSIONS

Les analyses chimiques des coulées VULCANO ont mis en évidence 1’homogénéité de la
composition élémentaire des coulées. La solidification ne crée pas une zone pateuse
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dendritique, mais plutot une suspension de solides dans le liquide résiduel, comme pour les
alliages semi-solides (Flemmings, 1991).

Par contre, la microstructure et les phases en présence varient fortement selon 1’axe vertical.
Ces différences peuvent étre expliquées par une modélisation thermodynamique des chemins
de solidification du corium a différentes altitudes.

La comparaison entre les analyses et les calculs thermodynamiques permettent aussi de
valider la base de données thermodynamique sur corium multi-constituants (de Bremaecker et
al. , 2002). Cela a permis, par exemple de prendre en compte dans la base la solution solide
d’uranium dans le zircon (la « tchernobylite ») méme si des doutes persistent quant a la limite
de solubilit¢é de I'uranium. De méme ces analyses tendent a montrer une dissolution
significative du fer dans 1I'(U,Zr)O, qui n’était pas pris en compte dans la base de données
TDBCRO981, mais qui a été introduite dans les versions ultérieures de la base telle que
NUCLEAOS1.

Le calcul thermodynamique, validé par la confrontation avec 1’état final observé lors des
analyses matériaux, permet d’estimer a chaque instant la composition et la proportion des
phases en présence dans les coulée et donc I’évolution de ses propriétés physiques (Journeau
et al. , 1999). Ceci nous permettra ensuite d’étudier les phénomenes se produisant lors de son
refroidissement. Pour ce faire, nous devrons négliger la surfusion et supposer que la
solidification s’effectue a I’équilibre thermodynamique local. Huppert et al. (1984) estiment la
surfusion a 50-70°C pour des laves komatiites peu visqueuses (0,1 —1 Pa.s) refroidies de
plusieurs centaines de degrés par heures. La présence de phases métastables nous indique que
le corium ne reste pas toujours a I’équilibre. Néanmoins, I’absence de données expérimentales
sur la surfusion du corium nous a amené a négliger cet effet dans la suite de cette étude.

Il faut aussi noter que les phases spécifiques qui ont été observées dans le corium de TMI-2
(la phase tétragonale métastable) et de Tchernobyl (la tchernobylite) ont été toutes les deux
synthétisées lors des essais d’étalement VULCANO.

En conclusion, les analyses de matériaux poussées pour ces essais ont montré que des essais
globaux en matériaux prototypiques pouvaient fournir des informations précieuses sur les
processus physiques ainsi que contribuer a la validation des bases thermodynamiques.
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Chapitre 5 :La rhéologie du Corium

Comme nous I’avons décrit dans le paragraphe 2.4, 1’étalement est piloté par la compétition
entre les forces hydrodynamiques et les changements de rhéologie du corium dus a son
refroidissement. C’est pourquoi, la connaissance de la rhéologie du corium est un élément
important de ce travail de recherche (cf. Ramacciotti, 1999, Ramacciotti et al. 2001).

En suivant la méthodologie proposée par Ryerson et al. (1988) pour les laves, puis par Seiler
& Ganzhorn (1997) pour le corium, nous étudierons, dans un premier temps, la rhéologie des
phases liquides du corium, en distinguant les compositions sans et avec silice, car du fait de la
formation de réseaux, la silice joue un rdle singulier pour la rhéologie de ces bains. Puis nous
nous intéresserons a la rhéologie de mélanges en cours de solidification sous cisaillement, par
lesquels nous exprimerons la viscosité comme le produit de la viscosité de la phase liquide par
un terme prenant en compte la présence des particules solides. Enfin, nous établirons une
méthodologie pour I’estimation de la viscosité d’un corium.

5.1 RHEOLOGIE DES PHASES LIQUIDES

5.1.1 Mélanges sans silice

Sudreau et Cognet (1997) ont montré, pour les mélanges ne contenant pas de silice, que le
calcul de la viscosité au-dessus de la température de liquidus a I’aide de la formule théorique
d’Andrade(1934) basée sur les données moléculaires donnait satisfaction :

N =K. M.Tn)"2. Vi expl(Qu/R).(T™" - T ™H)] (4-1)

ou M est la masse molaire et Vy le volume molaire qui sont calculés, dans le cas de mélanges,
a I’aide des relations:

M=% %M, (4-2)
VM = Zi Xi-Vi = Zi Xi-Mi/Pi (4—3)

ou Xi, M, V;j et p; sont respectivement la fraction molaire, la masse molaire, le volume molaire
et la densité du constituant i. La densité considérée est celle du constituant i, sous forme
liquide, a sa température de fusion Ty, ;.

Pour les mélanges, la température de fusion est prise égale a la température de liquidus. Ainsi,
pour calculer I’évolution de la viscosité d’'un mélange lors de son refroidissement, deux étapes
sont a distinguer. Tant que la température du mélange est supérieure a sa température de
liquidus, la composition de la phase liquide ne change pas et Ty, est constant entre deux pas de
calcul. Il faut donc déterminer la température du liquidus du mélange et I’utiliser dans la
relation (4-2). Lorsque la température devient inférieure a la température de liquidus du
mélange, la composition du liquide suit la courbe du liquidus et change donc continiment. En
revanche, il n’est pas nécessaire de calculer T, car, par définition, la température du liquide
est égale a T,,. Dans ce cas, la formule simplifiée suivante est utilisée :

n=K M.D)".Vy™? (4-4)
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Notons néanmoins que dans le cas ou des liquides immiscibles coexistent a 1’équilibre
thermodynamique, la température de liquidus est la méme pour les deux et est égale a la
température de monotectique.
L’énergie d’activation, Q,, est calculée, dans le cas des alliages métalliques, en utilisant la
formule d’Hirai et al. (1993) :

Qn= 2,65.Tm1’272 (4-5)

Dans le cas des mélanges d’oxydes, il a ét€ montré par Sudreau & Cognet(1997) que ni la
formule proposée par Hirai, ni celle proposée par Grosse & Kirschenbaum (1963) ne
conviennent pour calculer I’énergie d’activation de la viscosité des liquides de type
« corium ». Dans ce cas, il est proposé d’utiliser, dans I’attente de mesures de viscosités faites
sur des corium liquides, une énergie d’activation moyenne calculée de la facon suivante :

Qn =X y(1) Q1) (4-6)

ou y(i) est la fraction molaire et Q(i) I’énergie d’activation de la viscosité de 1’espece i. Les
valeurs des Q(i) utilisées sont calculées avec la formule d'Hirai et al. (2-12) pour les especes
métalliques et pour la chaux et la magnésie, ou sont prises égales a 36,36 kJ .mol™ pour la
wiistite (Mills & Keene, 1997) et, par extension, pour I'hématite, a 514,4 kJ.mol! pour la
silice (Urbain, 1972), 4 35 kJ.mol' pour I'oxyde d'uranium — d’apres les mesures de Tsai &
Olander (1972) et de Woodley (1974) -. Pour la zircone, en I’absence de données
expérimentales sur le corps pur, Sudreau & Cognet (1997) recommandent d’utiliser la valeur
de 247 kJ .mol'l, estimée a partir de deux mélanges (U,Zr,0).

On recommande d’utiliser pour la formule 4-1, le préfacteur K proposé par Hirai et al. (1993),
dans le cas des alliages métalliques, 0,171.10° kg%.m.K'%.S'l.

Sinon, pour les mélanges liquides de type oxyde, on recommande celui de Nazaré et al.
(1976) : 0,194.10° g”.m.K"s™

Ces corrélations ont été validées sur les données expérimentales réalisées sur des mélanges
UO,-ZrO,-Zr(O) par Abalin et al. (2000).

5.1.2 Mélanges contenant de la silice

Depuis les travaux d’Endell & Hellbriigge (1942) puis de Bockris et al. (1955), on modélise la
structure des silicates fondus en considérant que les anions Si0,* peuvent polymériser et
former des complexes tels que Si3096', Si40128', Si60156', etc. (Figure 5-1). Urbain (1972) en a
déduit qu’il existe des équilibres du type :
Si0s" + SiOsi”™" ¢ SinnOspea™™?” + O (4-7)

dont la constante d’équilibre dépend de la composition du bain et de la température.

Par condensation, ces chaines peuvent s’assembler et former des plans et un réseau
tridimensionnel. La présence de ces cations de grande dimension et/ou de ces réseaux
explique la viscosité élevée que 1I’on observe pour les bains riches en silice. Par contre, apres
cristallisation, on n’a pas observé ces structures lors de I’analyse des échantillons de corium

(§4.1).
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Figure 5-1 : Représentation spatiale des anions silicium (pont noir)-oxygene ( ronds blancs)
d’apres Bockris et al. (1955)

Certains cations (tels que Na®, Ca2+, ...) présents dans le bain vont rompre les chaines entre
tétraedres de silice, et de ce fait diminuer la viscosité du fluide.

Figure 5-2 : Role des ions alcalino-terreux (M>*) et alcalins (M*) dans la modification des réseaux de silice
d’aprés Vargas et al. (2001).

Les especes présentes en solution dans le bain silicaté peuvent étre regroupées en trois
familles, selon la classification proposée par Carron (1969) :

L . 4 .
e Les formateurs de réseaux (SiOs dans notre cas) qui forment des structures
tridimensionnelles ;

e Les modificateurs (tels que Na*, K* Ca®*, Mg”*, Fe**, Cr’*ainsi que H provenant de
I’eau dissoute) qui tendent a détruire le réseau. D’apres Vargas et al. (2001), les ions
alcalins M*vont rompre la liaison entre deux tétraedres de silice (dépolymérisation) :

=Si-0-Si=+ M0 ¢ =Si-OM* + M'OSi= (4-8)
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. . 2 N

alors que pour des ions alcalinoterreux M~", on observe seulement un relachement de
la structure en s’intercalant entre deux liaisons Si-O (Figure 5-2) selon les deux
mécanismes suivants :

=Si-O-Si= + MO < =Si- -O- M-O-Si=
et =Si-O-Si= + MO < 2(=Si-0") + M>* (4-9)

Selon Hudon & Baker (2002) , les modificateurs de réseaux sont des cations ayant un
rayon ionique supérieurs a 87.2 pm et un nombre de coordination supérieur a 5.

e Les amphoteres (Al’*, Fe**) sont des ions qui peuvent agir comme des formateurs ou
des modificateurs de réseau en fonction de leur nombre de coordination dans le bain,
qui varie en fonction de la composition du bain. D’apres Hudon & Baker (2002), les
cations ayant un rayon ionique inférieur a 87.2 pm en coordinence 6 (ou 78.6 pm en
coordinence 4) doivent étre considérés comme des amphoteres.

Vargas et al. (2001) présentent une revue des différents modeles proposés pour estimer la
viscosité de bains de silicates et une base de données expérimentales sur lesquelles valider ces
différentes lois. Il convient de noter que de trées nombreux modeles s’intéressent aux silicates
en dessous de leur liquidus, et méme autour de la transition vitreuse - voir par ex. les travaux
regroupés par Stebbins et al. (1995) — alors que nous ne nous intéressons qu’a la rhéologie de
mélanges corium-béton au dessus du liquidus, ou au liquidus de la phase liquide résiduelle.
Pour ce type de bains, nous avons, de ce fait, préconisé d’utiliser I’extension proposée par
Ramacciotti (1999, 2001) du modele empirique d’Urbain (1987) qui permet d’estimer la
viscosité a partir de la température et de la répartition entre formateurs, modificateurs et
amphoteres [des modeles plus précis nécessiteraient la connaissance d’un nombre significatif
de mesures avec U* et Zr**, éléments constitutifs du corium pour lesquels on dispose de peu
de données, car il n’apparaissent qu’a 1’état de traces dans les fluides étudiés pour les autres
domaines d’application (laves, magmas, laitiers, cendres)].

La viscosité est exprimée en suivant la formule de Weymann (1962) :

N =0,1.LATexp(1000B/T) (4-10)

A partir de mesures de viscosités pour 48 compositions de bains silicatés, Urbain (1987) a
montré que les parametres A et B étaient liés par la corrélation :

“InA=029B +11.57 (4-11)

Pour le parametre B, Urbain (1987) a proposé I’abaque de la Figure 5-3, que I'on peut
approcher par :

B =By + B1.N + B,.N? + B3.N° ' (4-12)
Ou N est la somme des fractions molaires de formateurs’,
Xwm celle des modificateurs et X, des amphoteres.
XM

o0=—"_ ¢t
X, tX,

! Les fractions molaires des formateurs de valence différente de 2 est obtenu en se ramenant 4 une mole
d’oxygene ( Urbain, 1985).
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Bo= 13,2 + 41,5.00 - 45.0%,

B =30,5- 117,2.00 + 130.07,
B, = -40,4 + 232,1.0 - 298,6.01%,
B; = 60,8 - 156,4.0,+ 213,6.0
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Figure 5-3 : Abaque d’Urbain (1987) pour le parametre B de la formule (4-8)
SiO, représente les formateurs, CaO les modificateurs et Al,O; les amphotéres.
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Figure 5-4 : Validation de la loi empirique d’Urbain (1987)

Nous avons vérifié (Figure 5-4) la validité de la corrélation (4-5) sur une base de données
expérimentale plus étendue que celle d’Urbain (1987) : mélanges C49-C50-C51 riches en
oxydes de fer (Urbain et al. , 1981) ; AMgCFFES [Al,O3, MgO, CaO, FeO, Fe,05 (0,1 4 0,6%),
Si0,] (Ryan & Blevins, 1987) ;ACES [Al,O3, CaO, FeO, SiO, | (Ryan & Blevins, 1987) ;
Basaltes + UO2 (Leibowitz et al. 1974). On remarque que la silice pure ne suit par contre pas
cette relation, contrairement aux autres mélanges étudiés, y compris les mélanges a forts taux
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d’oxyde de fer, dont on verra ci-apres qu’ils ne suivent pas 1’abaque de la Figure 5-3, mais
vérifient néanmoins la corrélation (4-4).

Ramacciotti et al. (2001) ont validé la possibilité d’utiliser cette approche, en considérant les
oxydes d’uranium et de zirconium comme des modificateurs. Par exemple, pour les mélanges
basalte — UO, dont Leibowitz et al. (1974) ont mesuré la viscosité, cette modélisation permet
de la recalculer d’une maniere satisfaisante en supposant que 1’UO, est un modificateur de
réseau (Figure 5-5). Ceci est conforme a la classification de Hudon & Baker (2002), puisque
le rayon ionique d’U* est de 89 pm en coordination 6 et 100 pm en coordination 8.

10
° basalt - experimental data

4 basalt+1.6%wUO2 - experimental data
® basalt+18%wUO2 - experimental data
""" basalt - calculated
- - - basalt+1.6%wt UO2 - calculated
° — basalt+18%UO2 (modifier) - calculated
> - === hasalt+18%wUO2 (amphoteric) - calculated

Viscosi_ty (Pa.s)

0.1

1700 1800 1900 2000 2100 2200 2300
Temperature (K)

Figure 5-5 : Comparaison mesure- estimation pour des mélanges basalte -UQO,

Pour ce qui est de Zr**, en I'absence de données sur des silicates avec des teneurs
significatives en zircone, nous avons choisi de le classer comme modificateur, en suivant
Urbain et al. (1981) — bien que la plus grande concentration en zircone dans les mélanges
qu’il ait analysés soit de 0.14 %p,sse — alors que Hudon & Baker (2002) le considerent comme
amphotere avec des rayons ioniques de 72 et 84 pm pour les coordinations 6 et 8
respectivement. Ceci met en évidence, comme pour les mélanges sans silice, la nécessité de
réaliser des mesures de viscosité dans des bains contenant des teneurs significatives en
zircone. C’est I’objectif de I’installation VITI (Piluso et al. , 2002).

Pour les oxydes de fer, on considére que la wiistite (FeO) est un modificateur et que
I’hématite est un amphotere. Ceci entraine une augmentation de la viscosité du corium dans la
couche supérieure oxydée(§ 5.1.2) par rapport aux autres couches ou I’on trouve de la wiistite
et de la fayalite.

La principale limitation de cette approche concerne les mélanges contenant plus de 20 %masse
d’oxydes de fer, pour lesquels des écarts importants ont été observés entre le calcul et les
mesures, mais ils sont peu probables lors d’un scénario d’accident grave.

Pour tenter de surmonter ces difficultés, nous avons test¢é néanmoins le modele que
Seetharaman & Du Sichem (1997) ont proposé pour certains mélanges de silicates. Il est basé
sur I’énergie de Gibbs d’activation du mélange représentant le corium. L’expression de la
viscosité est donnée par la formule :

_PNh__(AG* )
n= i exp\RT) (4-13)
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ou p est la masse volumique du mélange

M est 1a masse moléculaire du mélange

N est la constante d’ Avogadro, N = 6,02.10 2 mole™

h est la constante de Planck, h = 6,6265.10'34 N.m.s

T représente la température en K

R est la constante des gaz parfaits, R = 8,31 J.K'

AG* représente I’énergie de Gibbs d’activation fonction de la température et de la

composition du mélange
Minck (2001) a appliqué ce modele aux données de la littérature pour les bains silicatés et le
corium, en utilisant I’énergie de Gibbs d’activation déterminée a partir de la base de données
thermodynamiques TDBCROO1 (Thermodata). 11 s’avere que les résultats obtenus par cette
approche ne sont pas tres satisfaisants, en particulier en présence de fortes concentrations
d’oxyde de fer. Nous maintenons donc notre préconisation du modele d’Urbain étendue par
Ramacciotti.

5.2 RHEOLOGIE DES MELANGES EN COURS DE SOLIDIFICATION

Dans cette partie, nous supposons connue la viscosité de la phase liquide résiduelle et
étudions la rhéologie du mélange constitué de cette phase liquide et des solides qui se sont
formés dans son sein. Flemmings (1991) a montré que le cisaillement avait un effet
déterminant sur la forme des particules et par conséquent sur la rhéologie de la suspension.
Outre le cas du corium, ce type de configurations se retrouve pour les laves et magmas (Shaw,
1969 ; Pinkerton & Norton, 1995) et pour les alliages dits semi-solides utilisés dans les
procédés de rhéomoulage, rhéocoulée (Flemmings, 1991). On emploiera dans ce mémoire le
terme de semi-solide pour désigner la suspension de solides dans un liquide en cours de
solidification soumis a un cisaillement.

5.2.1 Syntheése bibliographique

Auteur(s) Expression
Einstein (1911) MNree =1 +2,50 (4-14)
Arrhenius (1917) 2.50 (4-15)
n relz e
Roscoe (1952) n lz(l —0/0 )’2’5 (4-16)
re emp
Mooney (1951) 2,50 4-17)
N, ~e 1019,
Krieger & Doughearty (1959) [y ~(1—¢ /¢, )>¥ (4-18)
rel emp
Thomas (1965) N .=+ 2,750+10,0502+0,00273¢'** (4-19)
Chong et al. (1971) 0.75-0/0,, 2 (4-20)
rel = L — ;(I)emp 20’55
1-07/9,,,
Batchelor (1977) (4-21)
N,u=1+2,50 +6,20 2
Brady (1993) Tl relz 1’3 (1 _¢ /¢ emp )2 (4_22)

Tableau 5-1: Lois de viscosités pour des suspensions de sphéres dures;
¢ : fraction volumique de solide, {cmy : fraction d’empilement ; 1, : viscosité relative (M/Myquiae)
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La viscosité des suspensions de spheres peut servir de modele simplifié a la base de notre
études. Depuis Einstein (1911), de nombreux auteurs ont proposés des lois donnant la
viscosité relative 1 des suspensions (rapport entre la viscosité apparente de la suspension et
celle de la phase suspendante) en fonction de la fraction volumique de solide et
éventuellement de la fraction d’empilement (fraction solide maximale possible, vu la forme et
la granulométrie des particules). Le Tableau 5-1 récapitule ces différentes lois. Certaines ont
été dérivées théoriquements alors que d’autres ne sont que des corrélations.

Pour des particules non sphériques, d’autres expressions existent (voir par. ex. Douglas &
Garboczi, 1995). La viscosité de la suspension sera d’autant plus élevée que la forme de ces
particules s’éloignera de celle d’une sphere.

Néanmoins, I’étude de la rhéologie des mélanges semi-solides en cours de solidification
montre que ces lois ne sont pas applicables a ces configurations. Deux configurations
académiques sont étudiées généralement pour les semi-solides : soit le semi-solide est étudié a
une température fixe, entre le solidus et le liquidus, soit sa viscosité apparente est mesurée
alors qu’il se refroidit (généralement avec une vitesse de refroidissement constant) en étant
soumis a un cisaillement (généralement de taux constant). Nous allons nous consacrer a ce
deuxieme cas, qui s’approche le plus de ce que subit le corium lors d’une phase d’étalement.
Dans sa synthese sur les alliages semi-solides, Flemmings (1991) indique qu’aux forts taux de
cisaillement et aux faibles vitesses de refroidissement, on va obtenir des particules globulaires
et une viscosité apparente assez faible, alors qu’aux faibles taux de cisaillement et aux fortes
vitesses de refroidissement, on obtient des particules plus dendritiques et des viscosités plus

élevées.

APPARENT VISCOSITY, Pas

A CONTINUOUSLY COOLED, 0.075 Ks'!
A CONTINUOUSLY COOLED, 0.0083 Ks''

T T T T Ty

@ STEADY STATE

™ O VISCOSITY IMMEDIATELY AFTER
SHEAR RATE ABRUPTLY CHANGED
FROM 900 5! TO VALUE SHOWN

0.01 A A NP
100 200 500 1000

SHEAR RATE, s

Figure 5-6 : Evolution de la viscosité apparente et de la morphologie des particules dans un semi-solide
(d’apres Flemmings, 1991)

Dans cette configuration, Ramati et al. (1978) ont proposé de représenter la viscosité d’un
alliage semi-solide avec des fractions solides supérieures a 20 %y, sous la forme d’une
exponentielle. Taha et al.(1988) a proposé I’expression suivante pour la viscosité apparente
d’un semi-solide Bi-17% passe SN :

N=0,34¢""%0y ¢ (4-23).
Turng ( 1989) a indiqué la relation :
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Ne = ' (4-24)
pour des semi-solides (Sn-15%massePb €t Zn-27%masse Al-2%masse Cu) refroidis rapidement
(1000°C/min). Ces résultats confirment que le comportement rhéologique des semi-solides
s’éloigne fortement des modeles applicables aux spheres dures listés dans le Tableau 5-1.

5.2.2 Modele de Rammacciotti.

Avec Ramacciotti (1999, 2001), nous avons proposé de représenter la viscosité relative d’un
semi-solide par une formulation étendant la loi d’ Arrhénius (1917) :
MNrel = eZ.S.C.¢ (4-25)

avec un coefficient C qui dépend du taux de cisaillement et de la vitesse de solidification. Ce
coefficient est en pratique compris entre 3 et 8. De plus, les post-calculs a 1’aide du code
THEMA d’essais d’étalement (voir détails au paragraphes 2.4.2 et 7.2.2) donnent un meilleur
accord calcul-expérience pour des valeurs de C autour de 6 (entre 6,1 et 6,3).
L’introduction du coefficient C peut étre considérée comme une fagon simplifié de prendre en
compte la fraction solide effective définie par Quemada (1998) et appliquée aux semi-solides
par Pérez (2000).
Cette loi empirique, issue de travaux sur les alliages métalliques semi-solides, a été validée
sur des basaltes tholeitique du lac de lave Makaopuhi a Hawai dont la viscosité a été mesurée
in situ par Shaw et al. (1968). Il apparait clairement que les modeles de suspension (du
Tableau 5-1) ne peuvent pas représenter la viscosité d’un tel systeme, contrairement a la loi de
Ramacciotti avec C= 7,5 dans ce cas.

1000

100 +

Viscosité relative

10

¢ Mesures de Shaw (1968)
------ Roscoe - 0,74
— — Roscoe - 0,55
= =Krieger Dougherty (0.55)
Thomas

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7
Fraction volumique solide

Figure 5-7 : Viscosité relative de basaltes tholéitique. Comparaisons mesures — lois de viscosité

Un accord similaire a été obtenu avec C=3 pour la lave issue de la coulée de 1983 de I’Etna
(Pinkerton & Norton, 1995). Par contre, la loi de Ramacciotti ne s’applique pas bien aux
données de Lejeune & Richet (1995) correspondant a du pyrope (Mg3Al,Si30;,) fondu dans
lequel on avait mis en suspension des cristaux d’enstatite alumineux — produit de la
solidification du pyrope dans les conditions de cette expérience -, alors que le modele de
Roscoe (4-16) reproduit bien les données expérimentales (Figure 5-8). Ceci est une indication
de I'importance de la facon dont les solides sont formés pour la viscosité de la suspension
semi-solide.
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Figure 5-8 : Comparaison des mesures de viscosité relative de Lejeune & Richet (1995) pour une
suspension d’enstatite dans du pyrope fondu, avec les lois de Ramacciotti pour diverses valeurs de C et de
Roscoe. Pour chaque fraction solide, la viscosité relative a été mesurée a plusieurs températures.

Cette corrélation est aussi applicable a des sels fondus (Jeulain et al. , 2001). La Figure 5-9
montre les viscosités relatives d’'un mélange de nitrates d’argent et d’ammonium au dessous
de son liquidus (170°C). Ces viscosités relatives ont été mesurées dans un viscosimetre de
Couette et suivent des lois de type Ramacciotti avec un parametre C d’autant plus faible que
le taux de cisaillement est élevé, en concordance avec les résultats de Flemmings (1991) sur
les semi-solides métalliques.

100 = [ % 1281 s-1 y =g
] = 547 s-1 R?=0.9728
x 65 s-1 /
s+ 357 s-1

— Ramacciotti (1281 s-1)
— Ramacciotti (547 s-1)

— Ramacciotti (65 s-1)
— Ramacciotti(357 s-1)

9.4613x
y=¢

R%=0.973

6.8402x

y=e
R? = 0.9739

viscosité relative
-
o
|
T

2.3288:
y=e""

mms 32 - 0.9894

0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3
fraction volumique solide

Figure 5-9 : Comparaison des viscosités relatives d’un mélange d’un mélange AgNO3-10% .. NH;NO;
refroidi a 1.8°C/min et cisaillé a 4 taux différents, mesurées par Jeulain et al. (2001)
avec la loi de Ramacciotti

La corrélation de Ramacciotti donne aussi des bons résultats pour de 1’huile partiellement
figée. Par exemple, avec C=7, on retrouve les données expérimentales de Webber (1999) sur
une huile neutre Chevron RLOP 100 refroidie de 10°C/h sous 2 s jusqu’a —35°C (16%
solide).
Finalement, cette corrélation décrit de facon satisfaisante la rhéologie d’un mélange corium-
béton de composition massique suivante :

56,55% UO,, 19,95% ZrO,, 21,51% Si0,, 4,2% CaO, 1,26% Al,03, 0,22% MgO
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entre 2171°C (1égerement au dessus du liquidus) et 1731°C ( environ 45%,, solide) que
Roche et al. (1993) ont caractérisé avec un viscosimetre Brookfield RVRH pour lequel le
rotor en acier inoxydable avait été remplacé par un rotor de méme géométrie en molybdene ou
en molybdene-tungstene. Pour chaque température, un calcul thermodynamique a 1’aide de
GEMINI2 (selon I’approche décrite plus en détails au chapitre 4.2) a permis d’obtenir la
composition de la phase liquide, et donc sa viscosité selon le modele d’Urbain étendu décrit
dans le paragraphe 5.1.2, et la fraction volumique de solide.

5.5

»
(S}
I
T

Coefficient C
S

3.5 +

3 1 1 1 1 1 : : :
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
Taux de cisaillement (s-1)

Figure 5-10 : Coefficient C des corrélations de Ramacciotti pour le mélange corium-béton mesuré par
Roche et al. (1993) en fonction du taux de cisaillement.

Pour chaque valeur du taux de cisaillement, la viscosité relative est approché par la corrélation
de Ramacciotti (4-19) avec un coefficient de corrélation supérieur a 0,8. La Figure 5-10
montre I’évolution du coefficient C de cette corrélation en fonction du taux de cisaillement.
Ramacciotti (2001) a montré par ailleurs que les mesures de viscosité de Skoutajan et al.
(1979) sur un mélange corium béton de composition massique suivante : 34,11% SiO,, 26.7%
UO,, 15,6%Fe0, 9,8% FeO, 6,3% Al,03, 5,85% CaO, 2,1% Fe,03, 1,6% MgO, et réalisées
dans un viscosimetre Couette construit en tungstene, peuvent étre estimées par les modeles
d’Urbain et de Ramacciotti, avec C=4,8.

5.2.3 Effet du cisaillement

Il est possible de reconstituer le théogramme virtuel pour une fraction de solide constante non
pas en faisant varier le cisaillement pour un mélange avec une fraction solide constante mais a
partir de I’ensemble des courbes viscosité-fraction solide obtenues a cisaillement constant. La
Figure 5-11 (Jeulain et al. , 2001) présente le rhéogramme virtuel obtenu pour les nitrates
d’argent et d’ammonium dont la viscosité a été présentée dans la Figure 5-9.

Pour une fraction solide inférieure a 10%, le comportement est proche de celui d’un fluide
newtonien. Saar et al. (2001) ont montré numériquement, pour des suspensions de particules
de formes diverses qu’au-dela d’une fraction solide comprise entre 8 et 29 % selon la forme
des particules, on forme un réseau de particules.

Au-dela, le comportement rhéologique est tres particulier : il présente un maximum local de
contrainte de cisaillement et une valeur de cisaillement critique a partir de laquelle les
viscosités dynamiques sont proches d’un régime Newtonien (650s™). Wang et al. (1990)
avaient déja rapporté un comportement que 1’on retrouve aussi en construisant ce type de
rhéogramme virtuel avec les données classiques de Joly & Mehrabian (1976) sur les semi-
solides étain-plomb.
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Figure 5-11: Rhéogrammes reconstitués a fraction volumique de solide constante

Si on se place plutdt dans la formulation de Ramacciotti, on note que le facteur C diminue
lorsque le cisaillement augmente (Figure 5-10). Dans le cas limite d’une solidification sans
cisaillement, la viscosité du mélange liquide-solide va étre trés importante. Au contraire pour
les cisaillements intenses, la situation se rapproche des conditions théoriques du modele de
spheres dures inertes. A partir de ces conditions limites et des données expérimentales, nous
avons cherché, par optimisation au sens des moindres carrés, une expression de la forme :

C =1+ (YVJ (4-26)
On obtient alors :
0.77
c:1+(%) (4-27)

Le cisaillement critique de l’expression (4-20) est du méme ordre de grandeur que le
cisaillement au-dela duquel on se rapproche d’un comportement newtonien sur le
rhéogramme de la Figure 5-11. L’exposant est voisin de celui proposé par Taha et al. (1988).

L’analyse des données de Roche (1993) sur un semi-solide corium-béton indique, pour ces
conditions expérimentales, que les coefficients C du modele de Ramacciotti (Figure 5-10) suit
la corrélation :

0.31
C:1+(%) (4-28)

Il reste maintenant a quantifier 1’effet de la vitesse de refroidissement et a comprendre les
causes physiques de ce type de comportement rhéologique.

5.2.4 Visualisation de la solidification sous cisaillement

Dans la partie précédente, nous avons vu que la viscosité dépendait étroitement de la vitesse
de refroidissement et du cisaillement. Les particules sont d’autant plus globulaires que le
refroidissement est lent et/ou le cisaillement intense (Flemmings, 1991). Cependant deux
points essentiels restent a expliquer : le mécanisme de globularisation (deux hypotheses :
Fragmentation des bras de dendrites ou effet thermosolutal) et les interactions entre les
particules (formation d’amas, notion de fraction volumique effective de solide).
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La méthode d’observation utilisée jusqu’a présent sur les semi-solides est une méthode « post
mortem » : a une température fixée, 1I’échantillon est trempé brutalement, la phase liquide se
solidifie alors avec une microstructure tres fine permettant de la discerner facilement de la
phase solide issue du refroidissement. 1’échantillon est ensuite observé par microscopie. Cette
méthode ne fournit que des renseignements ponctuels et ne traduit pas 1 ‘évolution
morphologique des particules. De plus, méme si elle permet de mettre en évidence des
contacts entre particules, il n’est pas possible d’évaluer les interactions (collisions entre
particules ou liaisons fortes ?).
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Figure 5-12 : Dispositif permettant I’observation des nitrates lors de leur solidification sous cisaillement
(Université du Maine)

Pour valider I’'une ou I’autre des hypotheses émises sur la globularisation des particules ou les
interactions, il est nécessaire d’observer en temps réel la solidification d’un mélange. C’est
pour cela que nous avons choisi un matériau simulant qui soit transparent a 1’état liquide et
translucide a I’état solide qui sera ainsi observable par microscopie optique. Le dispositif
expérimental permet d’observer un échantillon cisaillé au cours du refroidissement (Jeulain,
2001b). Le bain fondu est maintenu par capillarité entre deux disques tournants. Les particules
solides sont mises en évidences grace a une lumiere polarisée (Figure 5-12). La vitesse de
refroidissement est fixée 2 1.8°C/min et les cisaillements sont compris entre 0 et 70 s, pour
le rayon correspondant a la fenétre de visualisation.

En I’absence de tout cisaillement, I’apparition de la phase solide entraine la croissance de
dendrites colonnaires (unidirectionnelles). Cette microstructure est classique lors de la
solidification d’alliages métalliques. La formation d’une structure colonnaire est expliquée par
I’existence d’un gradient thermique macroscopique généré par un flux de chaleur
unidirectionnel et d’un gradient de concentration de la phase liquide.

La présence d’un cisaillement, méme faible (1 s'l), modifie totalement la structure de
solidification. En effet, le sel cristallise alors en dendrites plus ou moins équiaxes (pour la
gamme de cisaillement observée) (Figure 5-13). Ces observations permettent d’affirmer que,
quel que soit le cisaillement imposé (entre 1 stet 50 ™), la phase solide cristallise sous forme
dendritique conformément a I’hypothese émise par Apaydin et al. (1980) ou Flemings (1991).
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Figure 5-13: Solidification sans cisaillement (a gauche) et avec 1 s de taux de cisaillement (a droite).

Cependant, I’évolution en termes de taille, nombre, morphologie semble dépendre de
I’écoulement. La taille des dendrites diminue lorsque le cisaillement augmente, corroborant
les résultats d’ Apaydin et al. et de Flemings (fig. 4a et 4c). Au cours du refroidissement, le
nombre de particules (notamment des petites, inférieures a 100 microns) augmente avec le
cisaillement (Figure 5-14b et d), ce qui permet de confirmer les résultats de Wang (1989). En
outre, les dendrites ont une structure d’autant plus équiaxe et grossiere que le cisaillement est
important. L’évolution morphologique des particules est faible lors du refroidissement, méme
si un cisaillement soutenu semble favoriser une diminution des espaces interdendritiques
(écartement entre les bras de dendrites), permettant de définir une enveloppe quasi lisse des
dendrites (Figure 5-14d). L’observation (dans la gamme de cisaillements utilisée) n’a pas
permis de mettre en évidence de phénomene de déformation ou de fragmentation de bras de
dendrites.

La formation d’amas n’est observable que pour des cisaillements faibles (inférieurs 2 5 s™)
(Figure 5-14b). Au dela, le temps de contact entre les particules apres collision est trés court
(pas d’établissement de liaisons). Il est intéressant de remarquer, qu’apres le seuil de
percolation (formation d’un réseau solide continu), certaines particules possedent encore
quelques degrés de liberté. De plus, dans certaines manipulations, des bulles de gaz étaient
présentes. Ces bulles cassaient les amas lors de leur passage, ce qui corrobore 1’hypothese
d’interactions faibles entre particules.
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Figure 5-14 : Solidification sous cisaillement
en haut : 2 1s”: a) début —b) milieu de solidification
en bas: a30s”: ¢) début —d) milieu de solidification

Cette expérience confirme la cristallisation dendritique des particules quelques soient les
conditions de solidification.

Les interactions observées entre les particules, lors d’un refroidissement continu sont faibles.
Pour le matériau d’étude (mélanges de nitrates), il ne s’agit pas de liaisons par frittage. Par
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conséquent, sans amas, la notion de fraction volumique effective n’englobe plus que le liquide
qui peut étre compris entre les bras de dendrites (liquide interdendritique).

De plus, aucun phénomene de déformation ou de fragmentation de bras de dendrites n’a été
observé dans la gamme de cisaillement utilisé. La globularisation des particules avec le
cisaillement semble étre due a un effet thermosolutal. En effet, I’augmentation du cisaillement
montre nettement que les dendrites sont plus grossieres et équiaxes : il est alors possible de
définir une enveloppe continue autour des particules. Le cisaillement engendre un profil de
concentration de la phase liquide beaucoup plus plat que lors d’une solidification classique.
Le phénomene de surfusion constitutionnelle est alors faible, permettant une solidification en
front plan.

5.3 METHODOLOGIE POUR L’ESTIMATION DE LA VISCOSITE

Méme si tous les phénomenes ne sont pas encore modélisés en détail, nous disposons de
modeles et corrélations permettant d’estimer la viscosité d’un corium a partir de la
connaissance de la composition de la (ou des) phase(s) liquides et de la fraction volumique de
solide (Journeau et al. , 2004). La Figure 5-15 présente la méthode de calcul de la viscosité a
partir de la composition du corium et de sa température. On calcule a 1’aide d’un code
thermodynamique les phases en présence et leur composition. La viscosité des phases liquides
est calculée a I’aide du modele d’ Andrade décrit au § 5.1.1, s’il y a moins de 5%masse de silice,
ou du modele d’Urbain étendu au §5.1.2, dans le cas d’'un mélange contenant plus de 5%masse
de silice. La viscosité apparente de la suspension liquide-solide est estimée a ’aide de la
corrélation de Ramacciotti décrite au §5.2.2 avec un coefficient multiplicatif C compris entre
4 et 8 (valeur par défaut : 6). Dans le cas ou il y a une lacune de miscibilité, on doit estimer la
viscosité apparente de chaque liquide (ou semi-solide) en utilisant, par exemple, le modele de
Taylor (1932) :

n r:l: 1 + ﬂq)

Ne 2(K+1)

ou 1 est la viscosité de la phase continue, K le rapport des viscosités des deux fluides et ¢ la
fraction volumique de la phase dispersée.
Il convient de noter que I’ordre des opérateurs d’émulsion et de suspension n’est pas neutre
vis a vis du calcul de la viscosité. L’observation des microstructures obtenues lors de 1’essai
VE-06 (§3.2.3) nous amene a penser que la phase réfractaire va se déposer dans le liquide
oxyde et non dans le liquide métallique. Méme si la thermodynamique indique que les deux
liquides sont a 1’équilibre avec le solide déposé, le colit énergétique de I’apparition du solide
dans une seule des phases liquides est plus favorable, du fait des différences d’énergie
d’interface solide-liquide (Ballhaus, 1998). De ce fait, on va considérer une suspension des
solides dans la phase liquide d’ou ils sont majoritairement issus, puis une émulsion entre ces
deux milieux.
Dans le cas de la présence de gaz dans le corium, par exemple au-dessus d’un béton en cours
de décomposition, la viscosité de I’émulsion peut €tre obtenue a I’aide du modele de
Llewellin et al. (2002) :

n=n,(+9¢) (4-30)
ol Mo est la viscosité de la phase continue et ¢ la fraction volumique de gaz.

(4-29)
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[ Analyses chimiques du mélange ]
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Figure 5-15 : Méthodologie d’estimation de la viscosité apparente du corium
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Chapitre 6 : Etude Thermique de I’étalement

Les analyses de matériaux nous ont permis de déterminer un chemin de solidification pour le
corium et d’estimer pour chaque température les phases en présence et leur composition. Ceci
nous permet d’estimer les propriétés physiques du corium et en particulier sa rhéologie selon
la méthodologie établie précédemment. A partir de cela, nous pouvons modéliser son
comportement et en particulier son refroidissement. Pour cela nous utiliserons le code de
conduction transitoire CRUST pour étudier le refroidissement a la surface puis a 1’interface
corium-substrat. Comme lors de la présentation des analyses de matériaux, I’essai VE-U1
servira d’illustration.

6.1 PROPRIETES PHYSIQUES DU CORIUM

Connaissant la composition initiale et le chemin de solidification suivi, on peut estimer, a
I’aide d’un code de minimisation de I’enthalpie libre de Gibbs, la composition et la proportion
des phases présentes dans la coulée a chaque température. Par exemple, la Figure 6-1
présente 1I’évolution de la fraction massique de solide lors de 1’essai VE-U1 selon deux des
chemins de solidifications décrits au chapitre 4.2.2. On remarque que, méme si les especes
chimiques en présence sont différentes, cela n’influe que peu sur des grandeurs globales
comme la fraction massique ou les températures de liquidus (2280 K) et de solidus (1400 K).

Une des caractéristiques majeures des mélanges corium béton est le tres grand intervalle de
solidification (de 800 a 1200 K selon les compositions). Les processus d’étalement d’un

mélange corium-béton vont se dérouler a I’intérieur de cet intervalle.

100%
90% +
80% +
70% +
60% +
50% +

40% + | © Equilibre
309 | | __ Scheil Gulliver (T<1900K)

de

20% +

10% +

0% 1 1 1 1 1 1

1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600
temperature (K)

Fraction volumique

Figure 6-1 : Evolution de la fraction massique solide lors de I’essai VE-U1

6.1.1 Masse volumique

Les propriétés physiques des constituants du corium ont été passées en revue par de nombreux
auteurs (Hohorst, 1990 ; Cleveland, 1997 ; Fink & Pietry, 1997 ; Journeau et al. , 2004). Ces
données sont de qualités inégales en fonction des especes: les données sur la masse
volumique de I'uranium et de son dioxyde sont de bonne qualité, alors que les données pour
d’autres composants du corium sont incomplétes ou incohérentes. Par exemple, une recherche
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bibliographique n’a donné que deux jeux de données sur la zircone liquide, I’un (Hohorst,
1990) donnant une valeur plus élevée (5990 + 100 kg.m™ ) que celle du solide au point de
fusion, tandis que 1’autre (Strizhov et al. , 1995) propose une valeur inférieure (5700 kg.m™).
Il y a donc un besoin patent de mesures de densité a haute température. En attendant, on
prendra la valeur la plus plausible, correspondant a une dilatation a la fusion.

Pour les solutions (liquides ou solides), on fait I’hypothese simplificatrice de 1’indépendance
des volumes molaires partiels de chaque constituant de la solution et du mélange idéal (sans
volume d’exces). Dans ce cas, le volume d’une mole de solution (liquide ou solide) est donné
par :

V:Z yi-Vi (6-1)

La masse volumique est alors obtenue par :

Zy,».Mi
P= Z)’i-vi

Nelson & Carmichael (1979) ont vérifié sur des silicates naturels fondus que ces hypotheses
n’entrainaient que des erreurs inférieures a 1%. Kamigaito (2000) a aussi validé I’hypothese
de mélange idéal en phase solide pour des oxydes composés. Harmathy (1970) la préconise
pour estimer la densité du béton solide. Hull (1969) la recommande pour les alliages
métalliques. Méme si certains mélanges de métaux liquides ne sont pas idéaux (Crawley,
1974), T’écart maximal a [I'idéalité étant généralement observé aux compositions
correspondant, a I’état solide, a des composés intermétalliques, Khairulin et al. (2002) ont
montré que I'idéalité des mélanges était conservée pour des alliages métalliques, a proximité
d’une lacune de miscibilité.

Le corium présente une phase liquide contenant des réfractaires comme 1’UO, a des
températures descendant jusqu’a 1500 K alors que le point de fusion de 1’'UO, pur est de
3120 + 30 K (Fink & Pietri, 1997). Il convient donc d’estimer le volume molaire partiel de ces
composés réfractaires bien en deca de leur point de fusion. Deux approches ont été
proposées : soit on suppose que le coefficient de dilatation reste constant en dessous du point
du fusion, soit on suppose que la densité reste égale a sa valeur au point de fusion. Ces deux
approches entrainent des écarts de 15 % a 1500 K !

Les mesures de masse volumique effectuées sur des oxydes (Glorieux et al. , 1999) et des
métaux (Paradis, 1999) liquides en surfusion nous amenent a privilégier la premiere approche.
Nous I’avons validée sur les mesures de la masse volumique d’alliages U-Fe fondus (Gardie,
1992). La Figure 6-2 montre que les masses volumiques calculées a 1300 K et 1900 K, en
supposant le mélange idéal, recoupent bien les mesures, bien qu’il y ait plus de 500 K entre la
température la plus basse considérée et le point de fusion du fer (1809 K).

(6-2)
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Figure 6-2 : Masse volumique d’alliages liquides U-Fe a 1300 et 1900 K

Pour ce qui est des mélanges de plusieurs phases, nous proposons d’utiliser la méme loi de
mélange (idéal) que pour les solutions.

En appliquant cette méthodologie, nous avons pu estimer la masse volumique de chacune des
phases du corium VE-UI en fonction de la température ainsi que celle de I’ensemble (Figure
6-3). La composante solide (riche en uranium et zirconium) est plus dense que la phase
liquide, surtout au dessus de 1900 K (au dela de la température de solidification du zircon). La
densité du mélange semi-solide est intermédiaire entre celle de la phase liquide et celle des
phases solides et ses variations sont lissées comparativement a celle du liquide ou des solides.

Comme pour la fraction massique de solide (Figure 6-1), le chemin de solidification choisi
n’influe que trés peu sur la masse volumique et sur la fraction volumique de solide.

VE U1 (Equilibre Thermodynamique)

10000
9000

100%
r 90%

8000 +
7000 +
6000
5000 +

r 80%
r 70%
r 60%
r 50%

4000 + r 40%

3000

r 30%
—— Phase liquide °

X Mélange
= =Phases solides
= %yvol sol
0 ; ; } } t

1200 1400 1600 1800 2000 2200
Température K

Masse Volumique kg/m®
Fraction volumique solide

2000 + r 20%

1000 + r 10%
0%
2400

Figure 6-3 : Masse volumique du corium VE-U1 et fraction volumique de solide

6.1.2 Viscosité

Connaissant la fraction volumique de solide et la composition de la phase liquide, nous avons
estimé la viscosité du corium en appliquant la méthodologie décrite au paragraphe 5.3. La
Figure 6-4 montre la viscosité apparente du corium estimée a 1’aide du modele d’Urbain et de
la corrélation de Ramacciotti pour laquelle le coefficient C a été fixé a 6,1, valeur optimisant
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le calcul de la longueur d’étalement avec THEMA (§2.4.2.2) par rapport aux données
expérimentales (Ramacciotti et al. , 1998).

Vu les incertitudes sur ’estimation de la viscosité, nous approcherons ces valeurs a 1’aide
d’une corrélation simple du type de celle établie par Shaw (1969) pour les basaltes :

N apparene =ﬂz,~qm-duse_A(T_T'""""‘”) (6-3)
Pour VE-UI, la viscosité au liquidus est estimée a 37,2 mPa.s et le coefficient A vaut
0,0239 K. En d’autres termes, une diminution de température de 1/A = 42 K correspond a
une augmentation de la viscosité d’un facteur e.

VE-U1

1.E+08 3
1.E+07 4 o VISC?SIt(::‘ C=6.1 ||
] — Corrélation type Shaw

1.E+06 1

1.E+05 ©

1.E+04 4 o

1.E+03 4 =

Viscosité (Pa.s)

1.E+02 {
1.E+01 {

1.E+00 {

1.E-01

1.E-02 1 ‘ ‘ ‘ ‘
1300 1500 1700 1900 2100 2300 2500
Température (K)

Figure 6-4 : Viscosité apparente du corium — Corrélation de Ramacciotti avec C=6,1

6.1.3 Enthalpie et Chaleur massique

Le code de calcul thermodynamique GEMINI2 calcule, pour la détermination de I’enthalpie
libre de Gibbs, I’enthalpie du mélange pour chaque pas de température. La Figure 6-5
présente 1I’évolution de I’enthalpie, référencée par rapport aux éléments constitutifs du corium
a 298 K.
Nous pouvons obtenir, par différentiation de I’enthalpie, une chaleur massique généralisée au
sens de Jaeger (1967) :

H
Cp = g—T = (I_EJ)'Cp,liq +& 'Cp,.mz - %'Hfumn

ou § est la fraction massique de solide.

(6-4)
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Figure 6-5 : Enthalpie et chaleur massique généralisée (calculé a I’équilibre thermodynamique)

Pour simplifier, nous pourrons considérer que la chaleur massique vaut 650 J.kg"'.K ' en phase
solide, 1000 J.kg"'.K™" entre 1300 et 1800 K, 1700 J.kg' K" entre 1800 et 2300 K, et 880
Jkg' K" au-dessus du liquidus. Dans P’intervalle de solidification, la chaleur massique
généralisée est supérieure a la chaleur massique du liquide et du solide car elle comprend
aussi un terme de chaleur latente.

La température d’immobilisation définie par Konovalikhin (2001) comme la température pour
laquelle 55% de la chaleur latente a été enlevée correspond ici a environ 1850-1900 K. A cette
température, la fraction de solide vaut environ 70 %y, O 75 Yomasse €t 1a viscosité est estimée
a la température d’immobilisation selon la méthodologie du §5.3 a 1000 Pa.s.

Si nous comparons ce comportement avec celui d’'un mélange d’UQO; et de ZrO,, tel que celui
de I’essai VE-US, pour lequel la plage de solidification est inférieure a 50 K, il apparait qu’il
faut enlever beaucoup moins de chaleur a un corium de type «en cuve » qu’a un mélange
corium-béton de type « hors cuve » pour atteindre I’immobilisation (autour de 55 % solide),
comme cela se voit sur la Figure 6-6. Cela se traduit sur ’aspect de la coulée et sur la
progression de 1’étalement. Alors qu'un corium (U, Zr)O, va facilement se solidifier en
surface et former des crofites solides qui pourront flotter ou se briser, un mélange corium-
béton va former un semi-solide pateux en surface qui aura un comportement viscoplastique.
De ce fait I’étalement sera plus saccadé dans le premier cas.

Calculs GEMINI2 a I'équilibre thermodynamique
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-119-



Chapitre 6 : ETUDE THERMIQUE DE L’ETALEMENT

Figure 6-6 : Effet de la présence de béton sur le refroidissement du mélange coulé

6.2 COUCHES LIMITES A LA SURFACE DE L’ETALEMENT

Nous allons maintenant utiliser ces données sur les propriétés thermophysiques du corium
pour étudier le refroidissement de la coulée par le rayonnement a sa surface supérieure. Dans
cette étude nous allons négliger I’effet du refroidissement vers le substrat, ce qui sera justifié
au paragraphe 6.3. L’autre hypothese de cette analyse est de modéliser la convection (forcée
et naturelle) dans la coulée par une conductivité thermique équivalente.

6.2.1 Modele analytique de refroidissement a la surface

Afin d’obtenir une expression analytique de I’évolution de température, nous considérons une
couche épaisse (semi-infinie) de corium a la température initiale TO, supposée uniforme. A
I’instant t=0, la couche de corium se met a perdre de la chaleur par rayonnement vers un ciel a
la température T.. Dans ce cas, Griffiths & Fink (1992) ont proposé I’expression
asymptotique suivante' pour la température de surface de lave refroidie par rayonnement :

e
70* - T . t 3
T=T0-——==-|1-¢""erfe| |— || =T0-|=+ (6-5)
4T0° < 4

ou le temps caractéristique Tg est défini par :

b 2
T = [m} (6-6)
et b=(7upCp)1/ 2 est 1 “effusivité.

s . / R
L’analyse de la fonction e’ 'BFfC(\/ t/t )montre que le temps caractéristique Tr correspond

au temps pour lequel la température de surface a baissé de 14%. Nous avons estimé le temps
caractéristique et la température initiale du bain en minimisant au sens des moindres carrés
I’écart entre les températures mesurées en surface de la coulée et I’expression (6-5). On trouve
une température initiale de 2023 K et un temps caractéristique de 3,3 s, correspondant a une
conductivité thermique de 2 W.m' K, ce qui est dans la gamme de conductivités thermiques
attendues pour ce type de mélange (Fayette & Piluso, 2002). Néanmoins, I’accord n’est que
moyen. C’est pourquoi nous allons utiliser une modélisation plus réaliste prenant en compte
les changements de propriétés physiques du fait des changements de phase.

' L’expression était erronée dans D’article en référence, ce qui a été confirmé par un e-mail de 1’auteur.
L’expression (6-5) a été corrigée de cette erreur typographique.
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Figure 6-7 : Recalage de la température de surface a I’aide de la loi asymptotique (6-5)

6.2.2 Modele thermique CRUST

Le logiciel CRUST, développé par le CEA dans le cadre de 1’étude des modeles de stabilité
mécanique des crolites de corium (Gatt et al. , 1995) est destiné a 1’étude mono-
dimensionnelle du  comportement d’un systeme corium/substrat. Basé sur une approche
numérique par différences finies de I’équation de la chaleur sous sa forme enthalpique, ce
logiciel permet une étude en transitoire et en conduction, tout en tenant compte des
changements de phase, du rayonnement a la surface et d’une éventuelle résistance de contact.
Pour chaque maille et chaque pas de temps, on procede a la résolution explicite de 1’équation
de la chaleur :

t+0t t 7\’ i 8 !
H™ =H; + ) 2 '(7;71 —2T, + 7;Jrl) (6-7)
P (8x)
ou H/ est I’enthalpie de la maille i a I’instant t, reliée a la température T; ;

A . est la conductivité thermique de la phase présente dans la maille i ;
p est la masse volumique de la phase présente dans la maille 1

(les effets de changement de volume ne sont pas modélisés) ;

O retd x sont les pas de temps et d’espace.
A TDinterface supérieure, le rayonnement est pris en compte par un terme en eo(T;*-T.Y,
tandis qu’a I’interface un flux convectif h(Tj-T.) peut étre introduit.
Pour les mailles traverses par le front de changement de phase (Figure 6-8), on utilise la
méthode de Tacke (1985) : On suppose que les profils de température sont linéaires a
proximité du front, ce qui permet de calculer la fraction solide dans la maille et donc la
position du front X, + ¢ 0x avec une résolution meilleure que celle du maillage. L’enthalpie
de la maille contenant le front de fusion/solidification, Hjy, est donnée par :
Hi() 8X = L(l—(l)) 8X+ Cpl (Ti()d—Tf)(l— q)) SX/Z—CPS (Tf—TiOg) (I) 8X/2 (6-8)
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ou L est la chaleur latente de fusion, cps et cp respectivement les chaleurs massiques des
phases solides et liquides, ¢ la fraction volumique de solide dans la maille, Tr la température
de fusion, Tjoq et Tipe les températures aux bornes de la maille, obtenues par interpolation
linéaire. On en déduit une équation du 3° degré qui permet la détermination de la fraction
volumique ¢.

maille 10-1 maille i0 maille 10+1

ol

Front de
solidification

Xi0-1 Xi0+1

Figure 6-8 : Profils de températures considérés dans le code CRUST a proximité du changement de phase

Ce code considere donc une solidification congruente, ce qui n’est pas le cas des mélanges
corium-béton. On utilise en fait une température de fusion équivalente, qui permet de
distinguer la plage de températures ou le corium est quasi-immobile de celle ou il peut
s’écouler, ce qui implique des conductivités équivalentes distinctes. Le relachement de la
chaleur latente est distribué sur une plage de températures, du fait de sa prise en compte dans
la chaleur massique équivalente (Jaeger, 1967).

6.2.3 Application de CRUST au refroidissement de la coulée VE-U1

Nous allons maintenant chercher un jeu de parametres (émissivité du corium, conductivités
thermiques, température initiale) permettant de minimiser au sens des moindres carrés 1’écart
entre la mesure de température de surface par pyrométrie bichromatique et le calcul a 1’aide
du logiciel CRUST. Cette étude présuppose les hypotheses suivantes :
e e corium est modélisé comme étant une couche épaisse monodimensionnelle ;
e [atempérature initiale du corium est supposée uniforme ;
e Le refroidissement du corium débute a I’instant t=0 ;
¢ Les flux de chaleur vers le substrat sont ignorés. Cette hypothese, fondée sur la faible
diffusivité du corium sera validé dans le paragraphe 6.3.
e Les effets de convection sont pris en compte a ’aide d’une conductivité thermique
équivalente.
e Le corium est supposé homogene. L hypothese de Scheil-Gulliver est appliquée a tout
le corium en dessous de 1900 K.
® On a remplacé la plage de solidification par deux états fictifs de part et d’autre de
1900 K. Ce seuil correspond a la température d’immobilisation et a une variation de
la chaleur massique équivalente (1000 J .kg.'l.K'1 pour le « solide » et 1700 J .kg.'l.K'1
pour le « liquide' ») ainsi que de la conductivité thermique équivalente.

" Dans ce développement on appelle par convention « solide » le corium en dessous de 1900 K et « liquide » en
dessus.
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® On néglige les effets éventuels de la surfusion. Cette hypothese est étayée par le fait
que D’évolution de la température de surface ne présente aucun «rebond »
caractéristique de la surfusion.

VE U1

x Pyrométre
— CRUST

Température (K)

1200.0 1 1 1 1
0.00 20.00 40.00 60.00 80.00 100.00
Temps apres le début du refroidissement (s)

Figure 6-9 : Température de surface de la coulée -Comparaison calcul-expérience

Le jeu de données suivant permet d’obtenir un accord satisfaisant (écart quadratique moyen
inférieur a 25 K, cf. Figure 6-9) entre les températures de surfaces calculées et mesurées :

¢ Emissivité : 1

¢ Conductivité thermique de la phase « solide » : 2,3 W.m K"

e Conductivité thermique de la phase « liquide » : 5 W.m™".K"!

¢ Température initiale : 2030 K
Du fait des incertitudes sur les mesures et des approximations de la modélisation, il n’est pas
possible d’obtenir une solution unique de ce probleme que nous allons considérer a 1’aide du
formalisme de 1’analyse de sensibilité des problemes inverses (Beck et al. , 1985 ; Raynaud,
1999).
On peut alors définir le coefficient de sensibilité réduit comme la dérivée premiere d’une
variable, telle que la température, par rapport a un parametre y a déterminer, la conductivité
par exemple, multipliée par la valeur dudit parametre.

X, =y = (6-9)

Les coefficients de sensibilité par rapport a 6 parametres (conductivités thermiques, chaleurs
massiques, émissivité, température initiale et température de transition « liquide »-« solide »)
a été estimée par différentiation ( Figure 6-10). Ces 6 coefficients sont indépendants mais sont
tous du méme ordre de grandeur (50-250 K). Néanmoins, ce type de probleéme inverse est par
nature « mal posé ». Il est donc impossible en pratique de trouver une solution unique. Pour la
solution correspondant au jeu de données proposées ci-dessus, le résidu quadratique moyen
(25 K) correspond a des incertitudes de 0,5 W.m' K pour la conductivité de la phase
«solide », 2,5 W.m".K"' pour la conductivité de la phase «liquide » et de 0,1 pour
I’émissivité. Des mesures précises de température dans le bain seraient nécessaires pour
améliorer la précision de cette estimation, mais cela pose d’importants problemes
technologiques.
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Sensibilités réduites
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Figure 6-10 : Coefficients de sensibilité réduits pour les conductivités thermiques, la chaleur massique,
I’émissivité, la température initiale et la température de transition « liquide » - « solide »

6.2.4 Profil de température en haut de I’étalement

En prenant le jeu de données obtenu ci-dessus, on a pu calculer I’évolution de la température a
différentes profondeurs dans le bain (Figure 6-11). Vu les incertitudes sur les parametres
estimés, les calculs présentés ici ne sont qu’une estimation, entachée d’erreur, du
comportement thermique a l’intérieur de la coulée. Néanmoins ils fournissent de bonnes
indications sur des champs de température internes que les techniques de mesure a notre
disposition ne nous permettent pas d’atteindre de fagon satisfaisante.

La surface est refroidie tres rapidement (163 K la premiere seconde). Un demi-millimetre plus
bas, le corium a perdu 85 K durant la premiere seconde. Or c’est dans le demi-millimetre
supérieur que la trempe de la solution solide correspondant aux hautes températures a été
observée (§ 4.1.3). On peut donc fixer le seuil pour la trempe de cette phase de type fluorite a
des vitesses de refroidissement de 1’ordre de 100 K/s. Un seuil similaire avait été observé en
matériau simulant haute température pour la transition entre structures globulaires et
dendritiques des phases (Hf, Zr)O, lors de I’essai VE-07 (Journeau et al. , 1999).

Les vitesses de refroidissement décroissent au fur et a mesure que 1’on pénetre dans la coulée.
A 1900 K, on observe une rupture de pente du refroidissement (qui atteint des taux de
refroidissement de 1’ordre de 10 K/s), due a la valeur plus faible de la chaleur massique et de
la conductivité thermique équivalente en deca de 1900 K. Cette gamme de température
correspond a celle pour laquelle on doit considérer I’hypotheése de Scheil-Gulliver
(refroidissement trop rapide par rapport a la diffusion chimique dans le solide ne permettant
pas d’atteindre 1’équilibre thermodynamique global) dans la quasi-totalité de la coulée.
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Figure 6-11 : Estimation de la température dans les 10 mm supérieurs de la coulée

A partir de la Figure 6-11, on peut tracer des profils de températures a divers instants (Figure
6-12). Si on définit I’épaisseur de la couche limite thermique comme I’épaisseur ou la
température s’éloigne de plus de 2,5% (50 K) de la température interne, elle est de 1 mm au
bout d’une seconde, 5 mm apres 10 s, 10 mm apres 40 s, soit bien apres les 15 s de la
progression de la coulée.

2100

2000 ~

Température (K)

L
1300 f f } } } } T T T T
Omm 1mm 2mm 3mm 4mm 5mm 6mm 7mm 8mm 9mm 10mm

Profondeur (mm)

Figure 6-12 : Profils de températures calculés

Ces épaisseurs de couche limite sont comparables a celles que I’on obtiendrait en considérant
un modele de convection. Avec les propriétés physiques du Tableau 6-1, on trouve que le
nombre de Reynolds vaut 26 et le nombre de Prandtl vaut 7000. Dans ces conditions

I’écoulement est laminaire et les épaisseurs de couches limites sont données par Landau
(1989) :

8, =L-Re™'? =4 cm pour L=20 cm (6-10)

et 8, =8, -Pr™"? = 2 mm pour L =20 cm et 10 mm pour L=113m (6-11)
ce qui est comparable avec les résultats de CRUST.
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Description Symbole Valeur
Vitesse du front u 0.2 cm/s
Longueur d’étalement L 1.13 m
Hauteur de la coulée h 0.08m
Conductivité thermique A 23-5W.m" K"
Masse volumique (avec porosité) P 3400 kg.m™
Chaleur massique C, 1000-1700 J.kg".K"
A a 6-9.107m?s
Diffusivité thermique a = a
Viscosité a 2030 K n 15 Pa.s
Viscosité cinématique (=n/p) v 4.10° m/s2

Tableau 6-1 : Parametres principaux de I’essai VE-U1

6.2.5 Couche limite physico-chimique
La modélisation thermodynamique (§ 4.2) nous permet d’associer, en négligeant les effets de
la surfusion, une fraction solide, et une composition a chaque température.

100%

90%

o/,
80% 0mm

—0.5mm
—1mm
1.5 mm
—2mm
3 mm
5 mm
——7 mm
—9mm

70% -

60% -

50% -

Fraction volumique solide

40% A

30% 1 f 1 1
Os 20s 40s 60 s 80s 100 s
Temps apreés le début du refroidissement(s)

Figure 6-13 : Fractions volumiques solides dans le centimétre supérieur de la coulée VE-U1

La Figure 6-13 montre 1’évolution de la fraction volumique de solide a diverses profondeurs.
A partir de la valeur initiale estimée a 32 %, de solide dans le corium, on observe un épisode
de solidification tres rapide (10-15 %yc)/s) suivi d’une solidification plus lente dans le demi-
millimetre supérieur ou la phase de type fluorite a été trempée dans 1’état correspondant aux
hautes températures. Dans les couches plus profondes, la vitesse de solidification ne dépasse
pas 5%yoi/s. On y observe néanmoins la phase tétragonale métastable.

On note un plateau autour de 70 %,,. Ce plateau est di au fait que la fraction solide évolue
peu entre 1500 et 1900 K et reste autour de 70% (Figure 6-1). Sponh et al. (1989) ont rapporté
un comportement similaire lors de son étude de la cristallisation de mélanges binaires, pour
lesquels la cristallisation s’effectue en plusieurs étapes.

—126-




Chapitre 6 : ETUDE THERMIQUE DE L’ETALEMENT

De méme que pour les températures, on peut tracer des profils de fraction solide a divers
instants (Figure 6-14). On peut alors définir une couche limite physico-chimique dans laquelle
la fraction solide est significativement plus élevée qu’au cceur de la coulée. 2 secondes apres
le début du refroidissement, elle mesure environ 2 mm, tandis qu’elle atteint 10 mm au bout
d’une vingtaine de secondes.

100%

90% + x

80%
70% £
60%

50% -

fraction volumique solide

40% -

30% f f f |
0mm 2mm 4 mm 6 mm 8 mm 10 mm

Profondeur

Figure 6-14 : Fronts de solidification dans VE-U1

Les changements graduels de phase qui se produisent durant la solidification, ainsi que la
contraction thermique des constituants du corium entrainent des variations notables de la
densité avec la température. Ces effets ont été étudiés en détails par Sparks & Huppert (1984)
dans le cas des magmas basaltiques. En combinant la Figure 6-3 et la Figure 6-14, on note que
la masse volumique du corium croit rapidement durant la premiere phase de la solidification
(Jusqu’a 1800 K). Dans les couches supérieures, on atteint 100 kg.m'3.s'1, ce qui explique la
présence d’une porosité de retreint, car le corium ne peut accommoder de telles variations
volumiques. Au cceur de la coulée, les changements de densité sont 50 fois plus lents.

Durant les 10 premieres secondes, on a une couche lourde en surface, ce qui est favorable a la
convection naturelle, avec un nombre de Rayleigh de I’ordre de 10*. Ensuite, I’augmentation
de la viscosité va diminuer le nombre de Rayleigh et par conséquent, limiter I’importance de
la convection naturelle.

6.2.6 Couche limite rhéologique

La viscosité de chaque couche de la coulée peut étre estimée en appliquant les résultats du
paragraphe 6.1.2. La viscosité varie de plus de 6 décades dans I’intervalle de solidification.

La Figure 6-15 montre I’évolution de la viscosité au cours du refroidissement a plusieurs
profondeurs, calculée a I’aide de la formulation simplifiée de Shaw (6-3). La prise en compte
de I'oxydation de la wiistite en hématite a la surface entraine une augmentation encore plus
élevée de la viscosité a la surface qui n’a pas été présentée, car on ignore la cinétique
d’oxydation.
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Chapitre 6 :
Estimation de I'évolution de la viscosité
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Figure 6-15 : Estimation de la viscosité.

La Figure 6-16 montre les profils de viscosité 1, 5, 10 et 20 s apres le début du
refroidissement. On observe la présence d’une couche limite rhéologique qui se propage vers
I’intérieur de la coulée. Il y a un tres fort contraste de viscosité entre 1’intérieur de la coulée et
sa surface, que la prise en compte du caractere amphotere de 1’hématite présente pres de la

surface va encore accentuer.
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Figure 6-16 : profils de viscosité

10 mm

On a observé a la surface de la coulée des ondulations ayant une concavité vers I’amont. Cet
état de surface est comparable a celui des laves dites pahoehoes cordés qui s’étalent a faible

vitesse (Figure 6-17).
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Figure 6-17 : Pahoehoe cordé sur le volcan Kilauea (Hawai). Photographie de D.J. Johnson, 1987

Lorsque les plis se forment, la surface plissée est transportée vers 1’aval. Les cordes, plus
visqueuses que I’intérieur de la coulée sont déformées par I’écoulement et acquierent une
forme parabolique.

La caractéristique principale de la structure cordée est I’espacement assez régulier des plis de
surface. Leur longueur d’onde a été mesurée sur la coulée VE-U1 apres refroidissement : 8 a
15 mm pour une profondeur de 2 a 4 mm. La longueur caractéristique de ces plis est la
longueur d’onde curviligne, comprise ici entre 10 et 15 mm. Pour des pahoehoes basaltiques
la longueur d’onde est comprise entre 10 cm et 3 metres pour des profondeurs centimétriques
(Fink & Fletcher, 1978) ; des plissements de 50 m de longueur d’ondes ont méme été mis
dans cette méme catégorie par Fink (1980). Fink & Fletcher (1978) puis Fink (1980) ont
attribué ces plis aux variations de viscosité dans 1’épaisseur de la couche limite rhéologique,
alors que Dragoni et al. (1992) lattribuent a 1’augmentation de la contrainte seuil de
Bingham. Nous avons néanmoins choisi d’analyser les plissements a la surface des coulées de
corium en considérant les contrastes de viscosité.

Biot (1957) a démontré 1’expression suivante pour la longueur d’onde dominante A des plis
dans le cas d’une couche fine de viscosité N et d’épaisseur H au-dessus d’un fluide de

viscosité 1n’°, dans I’hypothese de glissement a I’interface :

A=7M3é% (6-12)

Fletcher (1977) a montré, par une analyse des solutions d’amplitude infinitésimale, que la
solution de Biot et celle pour une condition de glissement a I’interface sont pratiquement
identiques des que le rapport des viscosités est supérieur a 10.

Dans le cas des coulées, il n’y a pas a proprement parler deux couches de viscosité constante
mais une décroissance continue de la viscosité de la surface vers I'intérieur dans la couche
limite rhéologique. Une solution analytique a été€ proposée par Fink & Fletcher (1978) dans le
cas ou la viscosité suit une décroissance exponentielle dans la couche limite. On suppose que
la viscosité dans la coulée est définie par :

%' —h<z<0
ncoeur (: uoe_YAh) z< _h

Le Tableau 6-2 liste les propriétés de la couche limite rhéologique a plusieurs instants du
refroidissement. Les valeurs du coefficient de décroissance exponentielle y (entre 2700 et

n(z)= (6-13)

—129-



Chapitre 6 : ETUDE THERMIQUE DE L’ETALEMENT

3500 m™, soit une profondeur caractéristique de 1’ordre de 300 pm) sont du méme ordre de
grandeur que les 2300 m™' estimées pour des laves du Kilauea.

Temps (s) Nn° (Pa.s)| mj (Pa.s) H (mm) Y (m'l) Ay
1 720 15 1.4 2700 33

2 3 800 15 2.0 2800 33

5 47 000 15 2.3 3400 41

10 360 000 15 2.9 3500 42

20 2900 000 15 4.3 2800 34

Tableau 6-2 : propriétés de la couche limite rhéologique de VE-U1 au cours du temps :
viscosité de la surface, de I’intérieur, épaisseur de couche limite,
coefficient de décroissance exponentielle et longueur d’onde adimensionnée

Fink & Fletcher (1978) ont montré que le plissement peut se produire sans discontinuité entre
le cceur de la coulée et une «crofite plastique ». Cela se produit lorsque des ondulations de la
surface se font amplifier d’un grand coefficient. Ceci se produit lorsque la longueur d’onde
adimensionnée Ay (produit de la longueur d’onde curviligne par le coefficient de décroissance
exponentielle de la viscosité) dépasse 15. La longueur d’onde adimensionnée est comprise
entre 30 et 45, soit 2 a 3 fois le seuil de plissement lors de cet essai, ce qui est cohérent avec le
modele de Fink & Fletcher (1978), vu les incertitudes importantes dans le calcul de la
viscosité en fonction de 1’épaisseur.

6.3 RESISTANCE THERMIQUE DE CONTACT

Les analyses de matériaux (§4.1) et leur interprétation thermodynamique (§4.2) ont permis de
déterminer que le refroidissement d’une coulée de corium est le plus lent a proximité de
I’interface coulée-substrat. Or, si le contact corium-substrat était parfait, les flux thermiques
seraient tres importants a cet endroit, entrainant un refroidissement encore plus rapide qu’en
surface. Il y a donc une résistance thermique importante a 1’interface.

De nombreux auteurs - voir par exemple les syntheses de Bardon (1988) et de Fletcher
(1988) — ont étudié la résistance thermique de contact entre deux solides. La résistance
thermique de contact au cours de la solidification d’un liquide a été moins étudiée, exceptée
dans le cas de la fonderie. Prates & Biloni (1972) ont proposé des corrélations entre la
microstructure d’alliages Al-Cu et leur résistance de contact. Isaac et al. (1985) ont montré
que cette derniere évoluait au cours de la solidification. Loulou (1995, 1999a, 1999b) a
mesuré la résistance thermique de contact de gouttes de métal en cours de solidification et a
décrit son évolution temporelle. Rougnon-Glasson (1993) a étudié la solidification de liquides
s’écoulant dans des tubes métalliques froids et en particulier la résistance de contact.

Comme 1l n’est pas possible de réaliser a hautes températures des mesures aussi précises que
celles de Loulou (1995), nous devrons nous contenter de I’analyse des mesures de
températures dans le substrat. Nous comparerons les flux thermiques ainsi estimés avec un
modele de contact parfait, puis avec un calcul a I’aide du code CRUST prenant en compte une
résistance thermique variable. La valeur de cette derniere sera enfin comparée au modele de
Rougnon-Glasson (1993).

6.3.1 Analyse des mesures thermiques dans le substrat

Dans le cas de I'essai VE-UI, le substrat était constitué de briques de zircone poreuse
ZIRCOA 3004. La conductivité thermique de ces briques a été estimée a une valeur moyenne
de 1,1+02W.m"' K", a I'aide de la méthode inverse de Jurkowski et al. (1997). Ceci
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correspond 2 une diffusivité thermique de 4.10”7 m%s et une effusivité de 1700 SI, soit trois
fois moins que celle du corium liquide.

La Figure 6-18 présente, a titre d’exemple pour deux abscisses, 1’évolution de la température
a 10 mm de la surface et pour des capteurs pres de I’interface substrat-corium (I’emploi de
thermocouples de 1,5 mm et le maintien de leur positionnement dans les conditions extrémes
de I’essai fait qu’il y a une incertitude de I’ordre du millimetre sur la position des capteurs).
La face inférieure des briques est restée a une température constante (24°C).

Température °C

I L e
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

Temps(s)

Figure 6-18 : Températures mesurées dans le substrat de VE-U1 et a I’interface supérieure des briques.

Connaissant 1’évolution de la température entre deux points du substrat, il est possible de
remonter a la température et au flux thermique a la surface supérieure du substrat en utilisant
une technique inverse en conduction. Nous avons utilisé la technique de Raynaud (1986,
1999) pour résoudre le probleme inverse (modélisation par différences finies et calcul
explicite a chaque pas d’espace de la région inverse des températures pour tous les pas de
temps).

Raynaud (1997) caractérise les problemes inverses en conduction par le pas de temps
adimensionné At; = aAt/E?, ou a est la diffusivité thermique et E la distance entre la surface et
le capteur le plus proche. En considérant les propriétés thermiques des substrats et les pas de
temps d’échantillonnage (entre 0,2 et 2 s), il est compris lors des essais d’étalement
VULCANO entre 8.107 (pour VE-U1) et 4 (pour VE-US5 avec un substrat métallique et une
distance de 1 mm). Ces valeurs sont faibles pour les substrats oxydes et rendent difficile la
résolution du probleme inverse. Heureusement, du fait des températures élevées, le rapport
signal sur bruit R - défini (Raynaud, 1997) comme le rapport entre 1’élévation de température
entre deux pas de temps successifs et le bruit de mesure estimé par I’écart type de la mesure
avant I’application de la source de chaleur - est important comme le montre la Figure 6-19.
Ceci permet alors des estimations correctes des ordres de grandeur de la température et du
flux a I’interface corium-substrat.
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Rapport signal sur bruit VE-U1 At=2s

AT/c

R

0 500 1000 1500 2000
temps (s)

Figure 6-19: Rapport signal a bruit dans le cas de VE-Ul(capteur a x=20 mm)

Les parametres suivants (Journeau, 2002) permettent une estimation stable de la température
d’interface : échantillonnage temporel de 2 s (10 pas de temps de I’enregistreur numérique),
100 mailles (dx = 0,5 mm) pour le probléme direct entre le thermocouple et la surface
inférieure de la brique, supposée isotherme, et 20 mailles pour le probléme inverse entre le
thermocouple et la surface (6x = 0,5 mm), ce qui correspond a un nombre de Fourier de
I’ordre de Fo~4.

Parmi les autres hypotheses du calcul, on suppose que la surface du substrat est soumise a une
perturbation de température uniforme (ce qui représente assez bien le cas considéré ici sauf au
moment du passage du front de coulée), et que les propriétés thermophysiques du substrat
restent constantes dans 1’intervalle de chauffage. Les incertitudes sur le positionnement des
capteurs dans le substrat sont une des causes les plus importantes d’erreur de ce type de
calcul, car il est plus difficile de positionner précisément des thermocouples dans une brique
que dans une structure métallique. Cet effet serait amplifié en cas d’ablation du substrat.

VE-U1 TC N1
Reconstruction de la température de surface
1000
900 B ~ a\ A\ N\ ,// \\/"‘\/7\// D e AN A ~
800
g 700 T
© 600 i
g N
® 500
"“g’. 400 - distance surface -TC
= 300 - 9mm
10 mm
200 —— 11 mm
100 + —— TC de surface
0 } } } } } } }
0 50 100 150 200 250 300 350 400

Temps (s)

Figure 6-20 : Reconstruction de la température de surface a partir des mesures de la Figure 6-18
(a x=20 mm)
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La Figure 6-20 présente la température estimée a I’interface supérieure du substrat de VE-U1.
On remarque que la température mesurée par le thermocouple de surface est assez bien
calculée. Un écart de 1 mm sur la position du thermocouple entraine une variation de 80°C
sur la température. Les oscillations des courbes calculées représentent les effets des
incertitudes, attribuées principalement a I’hypothese de propriétés physiques constantes.

On a aussi estimé les flux de chaleur a I’interface corium-briques de zircone au deux points
de mesures (Figure 6-21). Ces flux de chaleur présentent des oscillations numériques dues a la
faible valeur du pas de temps adimensionné. Néanmoins on peut noter que son niveau est tres
voisin pour les deux jeux de données (a x=20 et 133 mm) — ce qui est logique car les
sollicitations thermiques sont au premier ordre indépendante de la position selon 1’axe
horizontal x des que la coulée a recouvert les points de calcul — et est beaucoup plus faible
que le flux rayonné vers le haut par le corium (estimé a partir de mesures pyrométriques). Par
ailleurs, il convient de noter que le flux moyen lors des 20 s de 1’étalement (de I’ordre de
5 kW/m?) est supérieur 2 celui qui serait dd a la puissance résiduelle (inférieure 3 2 MW/m®,
ce qui donnerait 100 kW/m?2 pour une épaisseur de 10 cm). Ceci justifie a posteriori le choix
de ne pas simuler la puissance résiduelle lors des essais d’étalement. De plus, la non-prise en
compte de cette puissance est conservative, car elle va tendre a contrecarrer le refroidissement
et I’'immobilisation des coulées.

VE-U1 Flux de chaleur

1.E+06

9E+05 7 —— Conduction a x= 133 mm
8.E+05 H'""M [ "gltlldy | e Conduction & x=20 mm
7.E+05 —— rayonnement

Flux (W/m?)

0.E+00 f f f f f f f f f

Temps(s)

Figure 6-21 : Flux estimés a I’interface supérieure des briques de zircone VE-U1
comparés au flux rayonné par le corium.

Pour I’essai VE-U7, au cours duquel le méme corium s’est étalé sur des substrats en béton
(a= 5,6.107 m?/s) et en zircone dense ( a= 3,8.10'6 m?/s), la Figure 6-22 montre que les flux
de chaleur sont du méme ordre de grandeur pour les deux substrats (autour de 400 kW/m?) et
sont nettement inférieurs aux flux rayonnés.
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VE-U7 Reconstructed interface fluxes
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Figure 6-22 : Comparaison des flux transmis aux substrats en béton et en zircone dans VE-U7
et des flux rayonnés par les 2 coulées de corium.

Le Tableau 6-3 récapitule les flux conductifs (vers le bas) et radiatifs (vers le haut) estimés

pour ces 3 configurations expérimentales.

VE-U1 | VE-U7 zircone | VE-U7 béton
Profondeur des thermocouples (mm)| 10 7-12 2-7-12
Flux conductif maximal (kW/m?2) 300 550 600
Flux radiatif maximal(kW/m?2) 900 1800 1800

Tableau 6-3 : Estimation des flux thermiques pour trois coulées VULCANO

6.3.2 Modeles analytiques

Si le contact corium-substrat était parfait, le flux a I’interface serait donné par I’expression :

_ o T-To _ by Ti-T:

w=h = (6-14)
¢ N4 b+br It
VE-Ul |VE-U7 zircone VE-U7 béton
Effusivité du corium 5400 SI 3350 SI 3350 SI
Effusivité du substrat 1600 SI 3800 SI 2100 SI
température d’interface 1635 K 1300 K 1620 K
Flux a 'interface apres 1 s| 1.2 MW/m?| 2.2 MW/m? 1.6 MW/m?

Tableau 6-4 : Calculs analytiques sans résistance thermique de contact

Le Tableau 6-4 présente les valeurs calculées pour les trois expériences analysées ci-dessus.
La température d’interface est basse et correspond a des viscosités tres élevées (>10° Pa.s).
Aux premiers instants du contact, on aura donc la formation d’une peau quasi-solide.

Les flux de chaleur calculés sans prendre en compte la résistance thermique de contact sont
largement surestimés par rapport aux valeurs calculées par conduction inverse dans le substrat
(Tableau 6-3) et supérieurs aux flux rayonnés vers le haut (cf. Figure 6-21 pour VE-U1). En
fait, la modélisation avec un contact parfait donne un flux décroissant qui surestime fortement

_134-



Chapitre 6 : ETUDE THERMIQUE DE L’ETALEMENT

durant 8 a 60 secondes, selon les essais, les flux de chaleur effectivement transmis au substrat.
I1 faut donc prendre en compte 1’existence d’une résistance thermique de contact.

On peut considérer les échanges de chaleur vers le substrat comme une succession de
transferts thermiques : de 1’écoulement de corium a I’interface inférieure de la coulée (hcony) et
ensuite a travers l’interface corium-substrat (hy,). Ces transferts thermiques peuvent étre
exprimés en terme de coefficients de transfert, en faisant ’hypothese d’échanges au quasi-
équilibre et en négligeant les effets de la solidification. L’hypothese de continuité de flux a
I’interface donne :

_ . ‘ 11 1
(p—htot'(nortum —ﬂnt,sub) N hmt —m +H (6-15)
L’écoulement étant laminaire pour les essais VULCANO-Etalement, le coefficient de

transfert de chaleur est estimé par (Becker, 1986) :
Nu=0.664-Re">-Pr'/3 (6-16)

Le Tableau 6-5 présente les valeurs calculées avec le modele simplifié ci-dessus a partir des
flux et températures d’interfaces estimés dans les trois configurations expérimentales
considérées. Dans tous ces cas, la résistance thermique de contact' estimée selon cette
approche est de I’ordre de 10~ K.m2.W™'. Pour I’essai VE-U7, on n’a qu’un rapport 2 entre les
résistances de contact au-dessus de la zircone et du béton, méme si les phénomenes a
I’interface sont plus complexes sur le béton (fusion superficielle du mortier, dégagement
gazeux) que sur la zircone dense. Pour ce qui est des états de surface, ils sont rugeux dans le
cas de la brique de zircone poreuse de VE-Ul et du béton et lisse pour la zircone
électrofondue de VE-U7.

VE-U1l VE-U7 zircone | VE-U7 béton
Nu (corium) 120 38 38
h convection 230 WK '.m? [250 WK 'm~> |[320W.K'm”
Flux maximum 2 I’interface 2,100 Wm?  [55.10° W/m?  [5.5.10° W/m?

a ai 1150 K 1400 K 1350K
Coefficient ~ global de transfert|175 W.K'.m~ [390 WK 'm> [410 WK 'm”
thermique
Conductance de contact 700 W.K'.m™ [700 W.K'.m™ 1500 W.K'.m™
Résistance de contact 1,4.mK.m2.W'1 1,4 mK.m2.W! 0,7. mK.m2.W!

Tableau 6-5 : Modéle analytique de « convection sans solidification »

6.3.3 Modele de résistance thermique de contact de Rougnon-Glasson

Rougnon-Glasson (1993) et Berthoud (2001) ont proposé la formulation semi-empirique
suivante pour la conductance de contact lors du gel en masse d’un fluide s’écoulant a la

vitesse u dans un tuyau :

hy, = 1,6.10° X, -u-g (6-17)
N 2 ) xcorium AT . . e, .
ou A, = X x est la moyenne harmonique des conductivités du corium et du
‘corium + sub

substrat, et g est un coefficient proche de 0,25 S.I. prenant en compte 1’état de surface du
substrat et le mouillage a I’interface.

Inverse du coefficient de transfert 2 'interface ( ou conductance de contact).
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Le Tableau 6-6 montre les valeurs calculées pour les 3 configurations expérimentales. On a
estimé les résistances thermiques de contact entre 8 et 15.10° K.m2W™'. On observe une
légere surestimation par rapport aux valeurs du Tableau 6-5, mais le coefficient g a été défini
pour des substrats métalliques et on pourrait considérer une valeur légerement plus faible pour
les substrats en oxydes. Il faudrait vraisemblablement une valeur encore plus faible de g pour
les substrats en béton. Néanmoins, cette corrélation donne les bons ordres de grandeurs.

VE-U1l VE-U7 zircone | VE-U7 béton
Conductance de contact | 120 W.XK'.m?| 146 W.K'.m? 64 W.K'.m?
Résistance de contact | 8§ mK.m2. W 7 mK.m2 W' 15 mK.m2W!

Tableau 6-6: Résistances thermiques de contact estimées avec la correlation de Rougnon-Glasson (1993)

Dans tous les cas considérés, les conductances de contact sont inférieures a 2000 W.m'l.K'l,
seuil indiqué par Prates & Biloni (1972) pour les faibles échanges thermiques. Dans ce type
de configurations, il avait observé une microstructure fine a 1’interface excepté au front de
coulée et I'avait attribué a un mécanisme de multiplication. On a aussi observé une
microstructure fine a l'interface de VE-U1 (§ 4.1.3), ce qui peut laisser a penser que les
mécanismes étaient semblables.

6.3.4 Profil de température en bas de I’étalement

Un calcul a I'aide de CRUST du comportement thermique proche de 1’interface corium-
brique donne, dans I’hypothese d’une résistance de contact nulle et avec les mémes propriétés
physiques que pour 1’étude de la partie supérieure de la coulée (§ 6.2.3), une surestimation de
150 K de la température a 10 mm de profondeur apres 120 s. (Figure 6-23) et une
surestimation d’un facteur 5 des flux thermiques dans le substrat. Par contre, une résistance de
contact de 6.10° K.m?/W permet une estimation relativement bonne de I’évolution de la
température dans le substrat zircone, hormis les premiers instants. Ceci correspond a un
coefficient de transfert thermique de 170 W.m>.K". Une incertitude de + 1 mm sur la position
du thermocouple correspond a une incertitude entre 3,5 et 9.10° K.m%W pour la résistance
thermique de contact. Notre analyse devra donc se limiter a des ordres de grandeur.

750
— R=0
S 700 +
2 1 mK.m2/w
b 650 +
E
T, ] K.m2/W
E o 6 mK.m2
€ g 950 8 mK.m?yW
2 5 500 10 mK.m2/W
o8
é’g 450
=)
2 400
8 350
€
2 300 A
250 } } } } }
0 20 40 60 80 100 120
Temps (s)

Figure 6-23 : Calcul CRUST de la température a 10 mm sous la surface des briques de zircone,
pour diverses valeurs de la résistance de contact
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La présence d’une résistance thermique de contact modifie fortement 1’évolution de la
température a la surface inférieure de la coulée (Figure 6-24). Elle reste au-dela de 1850 K
durant les 12 secondes de progression de la coulée et au-dessus de 1700 K pendant 100 s alors
que sans résistance de contact, la température d’interface s’établirait autour de 1500 K.
Loulou (1995, 1999b) a montré ( Figure 6-25) que la résistance thermique de contact entre
une goutte en cours de solidification et un substrat évoluait en 4 étapes : La premiere étape,
d’environ 0,1 s, est caractérisée par une diminution importante de la résistance de contact, due
a ’augmentation de la surface de contact lors du versement sur le substrat. Durant 1’étape B,
la résistance se stabilise, pendant environ 0,2 s, ce qui a été attribué au début de la
solidification a I’interface, a partir de sites de nucléation sur certaines rugosités du substrat.
Puis, pendant une durée de l’ordre de 0,5 s, la résistance thermique de contact croit
régulierement (étape C), vraisemblablement a cause du retreint qui diminue la surface
d’échange, pour atteindre la valeur finale (étape D).

Qin et al. (2004) ont confirmé cette approche par des visualisations de la solidification d’une
couche mince d’eau. Il apparait que la glace se forme en quelques points discrets et forme,
dans un premier temps, des flots de glace isolés. La vitesse de solidification étant beaucoup
plus rapide dans les directions paralleles a la paroi froide que selon la normale, une pellicule
solide va se former et créer la résistance thermique de contact. La vitesse de croissance de
cette pellicule solide est d’autant plus rapide que le substrat est conducteur, car sinon, la
chaleur latente n’est pas évacuée et réduit I’efficacité du refroidissement.

Nous avons utilisé une version simplifiée (Figure 6-25) du modele de Loulou et al. (1999b)
pour les calculs a I’aide de CRUST en négligeant les étapes A et C et en supposant que le
contact était parfait lors de I’étape B. Ce modele nous a permis, malgré ses approximations,
d’obtenir une compréhension physique des phénomenes se produisant dans le corium lors de
son refroidissement.

La Figure 6-24 présente ’effet de ce délai sur la température a la surface inférieure de la
coulée. Avec ce délai, la température initiale du corium est de 1’ordre de 1550-1650 K, ce qui
va entrainer un retreint et donc créer la résistance thermique de contact.

2000
8— 1900 + J Coaatns ..
g o
£ 1800 |
= E Délai d'apparition de la résistance de contact
«© 3 o
g 81700 L Os ¢ 02s —1s ——infini
eg |
3 Q ¢
= 0
©
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o
£
<
= 1500 +
1400 1 1 1 | |
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Figure 6-24 : Température a I’interface inférieure de la coulée VE-U1 estimée a I’aide de CRUST en
faisant varier le temps a partir duquel on prend en compte une résistance de contact.
(un délai infini correspond au calcul sans résistance de contact)
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Figure 6-25 : Evolution schématique de la résistance thermique de contact entre un bain en cours de
solidification et un substrat.
bleu : d’apres les mesures de Loulou (1995) — gris : loi simplifiée pour CRUST

Un demi-millimetre au-dessus de I’interface, 1’effet de ce délai est négligeable, des lors qu’il
est suffisamment bref. Avec un délai de 200 ms, compatible avec les résultats de Loulou
(1995), on retrouve (Figure 6-26) d’une part la solidification rapide de la surface inférieure et
d’autre part un refroidissement tres lent juste au dessus (inférieur a 5 K/s en dessous de
1900 K, & comparer aux 10 K/s calculés pour I'intérieur de la coulée). Ces résultats sont
cohérents avec I’interprétation thermodynamique des analyses matériaux (§4.2.2.1) indiquant
que l'on n’avait approché 1’équilibre thermodynamique (indiqué par la présence de
tchernobylite) que dans une fine couche proche de I’interface inférieure de la coulée. Comme
pour la partie haute de la coulée, nous pouvons mettre en évidence des couches limites
thermiques, physico-chimiques et rhéologiques pres de cette interface.

Températures caluclées dans le bas de la coulée
Rc = 6mK.m?W aprés 0.2 s

altitude
— 0.0 mm
—0.5mm
< —1.0mm
o —1.5mm
=] R
= 2.0 mm
O —2.5mm
o
£ —3.0 mm
P —35mm
—4.0 mm
—4.5mm

2s 4s 6s 8s 10s 12s
Temps (s)

Figure 6-26 : Calcul de la température du corium pres du substrat
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6.3.5 Synthése

Il n’est pas possible de mesurer directement la résistance thermique de contact dans le cas de
coulées de corium, vu les hautes températures. Néanmoins, I’utilisation de méthodes inverses
a montré que le flux de chaleur était significativement plus faible que ce que 1’on aurait eu en
cas de contact parfait. Ce comportement a aussi été mesuré lors des essais COMAS (§2.6.2)
avec du corium oxyde-métal, alors que lors des essais SPREAD (§2.5.3) avec de I’acier
fondu, les flux de chaleurs les plus élevés étaient dirigés de la coulée d’acier vers le béton.
Diverses approches convergentes ont permis d’estimer la valeur de cette résistance de contact
lors des essais VULCANO. Le coefficient de transfert thermique a I'interface corium-substrat
est de I"ordre de 100 2 700 W.m™.K", selon les approches retenues. Ces valeurs sont plus
faibles que les valeurs rapportées dans la littérature : Loulou et al. (1999b) a mesuré des
conductances de contact pour des gouttes d’étain solidifiant sur un substrat de nickel entre 10’
et 4.10* W.m>.K". Prates & Biloni (1972) a indiqué des conductances de contact entre 800 et
10* W.m? K pour du cuivre solidifiant sur divers substrats. Isaac et al. (1985) ont estimé que
la conductance thermique a I’interface aluminium en cours de solidification diminue de 4000
2 400 W.m2.K" en une minute. Parihar & Wright (1997) indiquent une conductance de
I’ordre de 3000 W.m™2.K"' pour les contacts élastomeres-métal. Wang & Matthys (2002) ont
mesuré des conductances de contact entre 400 W.m>.K™" (contact cuivre fondu-plaque en
aluminium dépoli) et 60 000 W.m™>.K™" (nickel sur plaque meulée en aluminium) aprés une
phase initiale avec un contact plus intense.

Les modélisations avec le code CRUST ont permis de retrouver les conditions de
refroidissement lent expliquant que les conditions d’équilibre thermodynamique n’ont été
mise en évidence (par la présence de tchernobylite) que dans une fine couche proche de
I’interface corium-substrat. De plus, les résistances thermiques de contact a l’interface
corium-substrat sont de 1’ordre de grandeur calculé par la corrélation de Rougnon-Glasson
(1993).

6.4 TEMPERATURE D’ARRET DE LA COULEE

Pinkerton & Wilson (1994) ont proposé d’utiliser le nombre de Gritz comme indicateur de

I’arrét des coulées de lave. Ce nombre est le rapport entre 1’advection et la conduction dans la

hauteur de la coulée

_ud;
alL

ou dj est le diametre hydraulique de la coulée (4 fois la section divisé€e par le périmetre).

Gz (6-19)

Essai Vitesse | Diffusivité Longueur Hauteur Gz
thermique d’étalement

VE-07 0.15 8E-07 0.5 0.02 700

VE-Ul1 0.2 4E-07 1.13 0.03 630
VE-U3 0.04 8E-07 0.37 0.05 1750

VE-US5 0.06 5E-07 0.8 0.035 350
VE-U7 béton 0.04 5E-07 0.35 0.06 1550
VE-U7 céramique 0.04 3E-07 0.45 0.06 1200
Entre VE-US 0.04 6E-07 0.15 0.045 4 600

Tableau 6-7 : Evaluation du nombre de Griitz a ’arrét de la coulée

Le Tableau 6-7 présente une évaluation du nombre de Grétz pour 7 coulées. 1l varie entre 600
et 4600. Ces valeurs sont tres éloignées de la gamme 280-375 trouvé par Pinkerton & Wilson
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(1994) comme critere d’arrét pour des laves d’Hawai et de I’Etna. Il apparait clairement que
ce critetre n’est pas transposable et que le nombre de Gritz a I'immobilisation doit
vraisemblablement dépendre des propriétés du matériaux.

Nous avons par contre trouvé un critere d’arrét qui a été validé sur les différents essais
d’étalement avec des mélanges corium-béton: la température du front de coulée a I’instant de
I’arrét de la progression correspond a des fractions volumiques de solide autour de
70 £ 10 %,,. Le Tableau 6-8 (Journeau et al., 2003) présente les températures mesurées
expérimentalement et les fractions solides correspondantes. Pour tous les essais avec des
mélanges corium-béton, ou I’intervalle liquidus —solidus est tres grand, la fraction a
I’immobilisation est toujours du méme ordre de grandeur. Par contre, ce critere ne s’applique
pas a du corium sortant de la cuve et ayant un intervalle de solidification inférieur a 100°C, tel
que celui de I’essai VE-US, pour laquelle 1a température a I’arrét est inférieure au solidus.

Essai VE-04 VE-07 VE-U1* VE-U3 VE-U7 VE-U8
Température 1700- 1450- <1400- 1400- 1500 2300-
d’immobilisation | 1850°C 1600°C 1550°C 1550°C 1650°C 2400°C
Fraction 60-75%yo1 | 60-70%yo1 | > 60-70%y01 | 70- 80%yo1 | 65-75%yo1 | 100%yo1
volumique  de

solide

Fraction de 45-55% 55-65% 55-75% 70-80% 60-70% | >100%
I’enthalpie entre

liquidus et

solidus

Tableau 6-8 : Température du front de coulée pour les essais VULCANO ou cette donnée a été enregistrée
* Pour VE-UI, température lors de la destruction du miroir permettant de viser le front de coulée.

Cette mesure ne peut étre transposée directement au critere d’immobilisation du modele de
Dinh et al. (2000) décrit au § 2.4.1. En effet, ils considérent un volume caractéristique de
corium au front de la coulée dont la température sera évidemment supérieure a celle de la
surface qui a été mesurée par pyrométrie optique. Néanmoins, ceci fourni une borne
supérieure pour la température d’immobilisation.

Si on considere maintenant la fraction de 1’enthalpie entre le liquidus et le solidus a enlever
pour atteindre I’immobilisation, on trouve des valeurs entre 45 et 80 % pour les mélanges
corium-béton. Un critere sur la fraction volumique de solide semble plus fondé qu’un critere
sur I’enthalpie, tant d’un point de vue théorique ( c’est I’augmentation de la fraction solide qui
conditionne I’élévation de la viscosité de la coulée) qu’expérimentale (un seuil autour de
70%,) de solide semble validé par les essais VULCANO).

Finalement, Griffiths & Fink (1992) ont proposé d’utiliser le rapport W des temps
caractéristiques de solidification et d’advection comme indicateur de la morphologie des

coulées de lave. Ce nombre adimensionné a été€ estimé pour les essais d’étalement réalisés sur
VULCANO.

Essai Vitesse Hauteur t, ts Wy
VE-07 0.15 0.02 0.1 240 1800
VE-U1 0.2 0.03 0.2 85 567
VE-U3 0.04 0.05 1.3 150 120

VE-U7 béton 0.04 0.06 1.5 75 50
VE-U7 céramique 0.04 0.06 1.5 105 70
VE-US 0.04 0.045 1.1 2 2

Tableau 6-9 : Evaluation du parametre ¥ de morphologie des coulées.
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Les relations entre ¥ et la morphologie des coulées ne correspondent pas quantitativement a
ce qui a été trouvé pour les laves (Griffiths & Fink, 1992 ; § 2.2), mais les mémes tendances
sont observées :
e Pour les faibles valeurs de ¥, on observe la formation de croiites a la surface de la
coulée de corium.
e Pour des valeurs de W entre 50 et 2000, on a une morphologie avec la formation d’une
peau viscoélastique plissée.
e Pour les essais KATS d’étalement de métal, Cognet (2003) a estimé le nombre
¥ autour de 400 000 avec une phénoménologie différente (gel en masse).
Les écarts par rapport aux valeurs proposées par Griffiths & Fink (1992) viennent sans doute
de I’effet sur I’évaluation du temps de solidification de I’intervalle liquidus-solidus qui atteint
1000°C pour les mélanges corium-béton. En pratique, il conviendrait de se limiter a une
température « d’immobilisation effective » pour se rapprocher des résultats obtenus sur les
laves.

6.5 CONCLUSIONS

La modélisation thermodynamique permet de déterminer, a partir de la composition totale, de
la température et du chemin de solidification, la répartition des phases dans la coulée et leur
composition. On peut alors en estimer les propriétés physiques. Les mesures de températures
lors des essais d’étalement nous permettent d’optimiser ce jeu de propriétés physiques pour le
modele CRUST de transferts par conduction. Dans le cas de VE-U1, une émissivité de 1 et
des conductivités thermiques apparentes de 5 et 2,3 W.m™ K" selon la température donnent
des résultats satisfaisants. La premiere valeur de la conductivité rend compte de
I’augmentation des échanges de chaleur du a la convection et au rayonnement dans les
porosités.

Avec ce jeu de données, on a alors estimé 1’évolution de la température en tout point de la
coulée. On observe la présence de couches limites thermiques, physico-chimiques et
rhéologiques. Les gradients de viscosité pres de la surface sont trés importants et peuvent étre
approchés par une décroissance exponentielle de coefficient de 1’ordre de 3000 m™. Un des
effets visibles de cette couche limite rhéologique est la formation de plis a la surface de la
coulée, qui sont comparables a ce que 1’on observe pour les laves cordées. L’ordre de
grandeur de la longueur d’onde adimensionnelle de ces plis est conforme a I’analyse de Fink
(1978).

Dans la partie inférieure de la coulée, les échanges de chaleurs sont contrdlés par I’apparition
d’une résistance thermique de contact quelques dixiemes de secondes apreés le contact
corium-substrat. Cette résistance réduit fortement les flux thermiques vers le bas et permet un
refroidissement de la couche inférieure du corium ou les analyses de matériaux ont révélé des
conditions de refroidissement suffisamment lentes pour approcher 1’équilibre
thermodynamique. Plusieurs approches ont été employées pour estimer la résistance
thermique de contact, car les conditions de température ne permettent pas une détermination
in situ. Toutes convergent pour des valeurs élevées de la résistance thermique de contact entre
0,7 et 9.10” K.m?/W.

Finalement 1’analyse des données expérimentales a permis de proposer un critere d’arrét pour
les coulées de corium. Il n’est pas basé sur le nombre de Gridtz comme celui proposé par
Pinkerton (1994) pour les coulées de laves, qui sont généralement vitreuses, mais sur la
fraction volumique de solide a la surface du front de coulée : les mélanges corium-béton
s’arrétent lorsque la surface du front atteint une température correspondant a environ 70 %y
de solide. Ce critere n’est pas transposable aux coulées de corium non mélangé a du béton,
qui s’immobilisent avec une crofite solide au front, qui a donc une température inférieure au
solidus.
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Chapitre 7 : Validation des modéles et codes d’étalement

Comme il est hors de question de réaliser des expériences en matériaux réels a 1’échelle 1
mettant en jeu pres de 100 t de corium, les essais a échelle plus réduite ont pour objectif de
valider des modeles de calcul qui pourront permettre d’analyser le cas réacteur. Les modeles
et codes développés par les différents acteurs de ce programme international de R&D ont été
validés sur une série d’essais en matériaux simulants et en corium (voir par exemple Spindler,
2004, pour le code THEMA du CEA). Dans le cadre du projet européen ECOSTAR, deux
benchmarks de codes d’étalement ont été réalisés en comparaison avec des résultats
expérimentaux. Le premier essai, ECOKATS 1, mettait en ceuvre 1550 kg (170 litres) de
simulants hautes températures (Spengler, 2004). L’essai VE-U7 (§3.3.4) a donné lieu au
deuxieme exercice de comparaison de ce projet (Journeau et al., 2006) et sera décrit dans ce
chapitre. Il a pour avantage de considérer une coulée entierement dans le régime visqueux
proche de l'arrét et de permettre 1’étude de I’effet du substrat ainsi que de celui d’une
bifurcation dans la section d’étalement (Macedonio & Longo, 1999). Cet essai est caractérisé
par une viscosité assez importante des le début de la coulée (de I’ordre de 20 Pa.s). De ce fait,
les calculs se concentrent sur le régime gravité-inertie qui est celui qui précede I'arrét de
I’étalement. Avec un nombre de Reynolds maximum,

_ Py, cd, 5100x0,1x0,2
- Monin 20

I’écoulement reste laminaire pendant toute la durée de sa progression.

Les propriétés physiques du corium et des substrats ont été listées par Journeau et al. (2006).
Dans une premiere partie, nous présenterons la validation des modeles semi-analytiques puis
nous décrirons la validation des codes de calcul européens sur I’essai VE-U7. Nous
conclurons par quelques applications de ces modeles et codes au cas de ’EPR.

Re =5

7.1 VALIDATION DES MODELES SEMI-ANALYTIQUES

Foit (2004) a formalisé une technique d’estimation de la viscosité cinématique v a partir de la
progression du front de coulée dans un secteur angulaire en utilisant la formule :

-4 4

v :3i(oc/2n)—3ef8 gG3i (ot +1 ) =t | 0 < (7-1)
n i=1

ou a (=0,17 rad, soit 9,5° ) est I’ouverture du secteur angulaire,

1% (:3.10'4 m3/s) est le débit volumique,

rexp(ti) est la position, en coordonnées cylindrique, du front de coulée a I’instant t;

1o la position de I’entrée de 1’aire d’étalement,

tvers 1a durée du versement,

0r (= 0,7214) est une constante d’intégration.
Pour t € [4.8, 7.16] s, I’équation (7-1) donne une viscosité de 25 Pa.s si on considere une
masse volumique moyenne de 5100 kg/m3. Cette valeur est consistante avec les viscosités
estimées par la méthodologie décrite au chapitre 4 pour la température initiale du corium
(2450 + 80 K), en prenant un parametre C=6,3 dans la corrélation de Ramacciotti et al.(2001).
En supposant constante la viscosité, la position radiale du front est donnée par (Foit, 2004) :
3 1

r(t)=(@/21)""*0, {gs J (t+1,)? (7-2)

_146-



Chapitre 7 : VALIDATION DES MODELES ET CODES d’étalement

83VL
o, =|(o/2m) |2

0, | §G’ (7-3)

Bien que la température initiale du corium soit largement en dessous du liquidus, le calcul
effectué a partir de la formule (7-2) permet de bien modéliser les 7-10 premieres secondes de
I’étalement (Figure 7-1). Ceci confirme la valeur de la viscosité issue de la formule (7-1).
L’effet du refroidissement va étre de freiner I’étalement du corium. Il est plus prononcé dans
la seconde phase de la coulée et nécessite des calculs couplant la thermique a
I’hydrodynamique. On notera que cette deuxieéme phase avec une viscosité croissante est
presque inexistante sur le substrat en béton ou le corium s’est arrété lors de cet essai apres un
étalement « a viscosité constante ». Alors qu’on avait observé une augmentation d’un rapport
4 de la viscosité, attribuée a I’effet des gaz de décomposition du béton, lors de I’étalement de
simulants hautes températures sur du béton dans les essais KATS-13 (Foit, 2002) et
ECOKATS-1 (Spengler et al., 2004), la viscosité du corium s’étalant sur le substrat en béton
n’a pas changé lors de cet essai.
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Figure 7-1 : Estimation de la progression des coulées a I’aide du modele analytique a viscosité constante

Considérons maintenant le modele semi-analytique de Dinh et al. (2000) et Konovalikhin
(2001) : La viscosité dynamique de 25 Pa.s estimée précédemment correspond a une
température initiale de 2403 K (2130°C) si on considere que la viscosité suit la loi
d’ Arrhénius modifiée avec C=6. Dans ce cas, la vitesse dans le régime gravité-viscosité a la
fin de la décharge est, selon (2-32) égale a uyic = 0,04 m/s. L’épaisseur finale de la coulée (63
mm) est égale a environ 10 fois 1’épaisseur capillaire.

Plusieurs possibilités existent pour définir la température de solidification : on peut considérer
que la fraction solide a I’immobilisation %, définie par Konovalikhin (2001) comme étant la
fraction de chaleur latente a évacuer avant que la coulée ne soit immobilisée, correspond a
une fraction de I’enthalpie entre 1’enthalpie a la température de liquidus et celle a la
température de solidus. On peut aussi considérer les fractions massiques et volumiques de
solide. Dans le cas du corium ces fractions peuvent étre tres différentes (Figure 7-2), du fait
de I'importance de la chaleur sensible dans I’enthalpie et des écarts de densité entre phases.
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Figure 7-2 : Différentes fractions solides estimées pour le corium de VE-U7

Le flux enlevé a la coulée est estimé a 1’aide de (2-35) a 1,5 MW/m? (il s’agit a 99% du flux
rayonné).

La longueur moyenne d’étalement (0,4 m) correspond a une durée d’étalement de 10 s au
cours desquelles 48 kJ/kg ont été 6tés au front de coulée avant son immobilisation. On peut
alors estimer la température d’immobilisation a prendre en compte dans 1’équation (2-35). 1l
s’agit ici de 2360 K. A cette température, il y a 60%,, de solide et x=36% de I’enthalpie
entre liquidus et solidus a été évacuée. La prise en compte d’une solidification a x=55% de
I’enthalpie donne une surestimation de la longueur d’étalement (estimée a 0,6 m), mais 1’ordre
de grandeur est néanmoins correct. La prise en compte d’une immobilisation a une fraction
volumique de solide de ¥=55%., donne une bonne approximation (0,3 a 0,9 m selon la valeur
de la température d’entrée) de la valeur expérimentale (0,35 a 0,45 m selon le substrat). Il faut
noter que ce critere, basé sur une fraction volumique de solide est consistant avec le critere
d’arrét a 70 £ 10 %, en surface (§6.4). En effet, ce critere expérimental est basé sur la
température de surface du front de coulée, alors que le critere de solidification effective
concerne un élément de volume au front de coulée, dont la fraction solide est, par
construction, inférieure a celle de la surface.

Par contre, si nous prenons comme critere d’arrét 55% de 1’enthalpie, nous trouvons, pour une
valeur initiale de 25 Pa.s (T = 2403 K), une longueur d’étalement de 1’ordre de 0,6 m, ce qui
surestime les longueurs d’étalement obtenues expérimentalement, mais donne néanmoins un
ordre de grandeur correct.

Nous avons appliqué cette méthode sur 4 autres essais VULCANO (VE-07, VE-U1, VE-U3,
VE-US), I’essai FARO L-26S (Tromm et al., 2000), deux essais S3E (Konovalikhin et al.,
2000), 4 essais KATS (Fieg et al. , 1996) et 3 essais CORINE (Spindler & Veteau, 1999). Le
calcul simplifié permet de retrouver le résultat expérimental dans la grande majorité des cas
(Tableau 7-1). Dans les cas ou I’écart est significatif, ’ordre de grandeur est néanmoins
trouvé. Ceci permet de valider ce modele simplifié tout en sachant que du fait des nombreuses
approximations, le résultat peut étre entaché de 50 % d’erreur.

Il a de plus été étendu par Konovalikhin et al. (2000) aux étalements bidimensionnels.
Néanmoins, des codes de calcul mécanistes sont nécessaires pour obtenir des résultats plus
précis.

Le Tableau 7-1 donne aussi les résultats des calculs (Spindler & Veteau, 2004) menés a 1’aide
du code THEMA en utilisant les mémes modeles de viscosité de Ramacciotti et al. (2001). On
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voit que, dans la limite des incertitudes sur les conditions initiales et aux limites, le code de
calcul permet de retrouver les longueurs expérimentales avec une plus grande précision. Mais,
on remarque aussi que I’incertitude sur les conditions initiales et aux limites a une influence
plus grande que les incertitudes liées au modele dans la plupart des essais a hautes

températures.

Longueur L calculée Erreur relative

Expérience T initiale T 55%., expérimentale Semi- calcul
analytique THEMA

VULCANO VE-07 | 2250+ 85K 1410K' 55cm 1-1.3m +30 - +150 %
VULCANO VE-U1l | 2100+ 85K 1900 K 111 cm 90 - 140 cm -60 — +70%
VULCANO VE-U3 | 2400+ 60 K 2060 K 33 cm 75-125 cm +40 — +70 %
VULCANO VE-U7 | 2450+ 75K 2400 K" 35-45cm 20-95 cm +5 -+ 150%
VULCANO VE-US8 2930 K 2826 K 40 cm 45-80 cm —
FARO L-26S 2923+ 50 K 2875 K" 92 cm 80-175 cm 125 -615 %
RIT 3MDC Ox1 1475+20K | 1275K" 3m 2,8-4,7m —
RIT 3 MDC Ox2 1375+ 20K 1275 K 2,2m 2-25m —
KATS-5 (oxyde) 2473+ 50 K 2060 K 7,5m 6,1 —-6,7m —
KATS 6 (métal) 1973+ 50 K 1810 K 8,5m 8,5-9 m" —
KATS 7 métal 2588 £ 50 K 1810 K 7,6 m ~6m —
KATS 7 oxyde 2468 £ 50 K 2060 K 59m ~4 m —
CORINE Cu2N1 471 K 412 K" 3,8-4m ~4m 12%
CORINE Cu2N10 471 K 412 K 3,4-3,7m 3,9-4,1 m -6%
CORINE Cu2NE1 473 K 465 K 3,2-3,6m 3,3-3,5m -12 %

Tableau 7-1 : Validation du modéle simplifié¢ de I’Ecole Polytechnique Royale
et du code THEMA (avec les lois de viscosité de Ramacciotti)

7.2 BENCHMARK DES CODES D’ETALEMENT SUR VE-U7

7.2.1 LAVA

Pour calculer I’étalement VE-U7 avec le code LAVA (§2.4.2.3), GRS a utilisé des mailles de
I cm x 1 cm, soit environ 1900 nceuds. Les calculs sont effectués séparément pour les deux
secteurs angulaires en supposant une répartition identique du flux de maticre entre les deux
secteurs jusqu’a I’arrét de la coulée sur le béton, puis un déversement complet sur le substrat
en céramique.

En dessous de la température de liquidus, on considere le corium comme un fluide de
Bingham dont la contrainte seuil (Figure 7-3 ) est calculée par la loi puissance proposée par

Thomas (1961), combinée avec I’extrapolation aux fractions solides élevées d’ Ancey & Jorrot
(2001) .

" Valeur obtenue en substituant le hafnium par de 1"uranium lors du calcul GEMINI2, ce qui peut entrainer une
sous-estimation significative.

" Du fait de la faible surchauffe et des incertitudes de mesures, I’intervalle d’incertitude de la température initiale
comprend la température d’immobilisation, d’ou une trés grande incertitude sur le résultat pour ces
configurations d’essai.

" Dans ce cas, comme la composition est proche d’un eutectique et que les densités des deux composants ne sont
pas trop €loignées, il y a peu de différence entre un critere sur I’enthalpie ou sur la fraction volumique.

" Epaisseur finale proche de la limite capillaire.

¥ Température de fusion de 1’eutectique utilisé lors de cet essai. La solidification est considérée lorsque 55% de
la chaleur latente est Otée.
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Figure 7-3 : Contrainte seuil pour le corium de VE-U7

Le transitoire de propagation de la coulée sur la section en céramique a été calculé par LAVA
(Figure 7-4). La colonne de gauche représente 1’évolution du champ de température. La
formation d’une crofite supérieure est calculée, a des températures plus basses que celles qui
ont été observées expérimentalement au front (Tableau 6-8). Lors de I'arrét de 1’apport de
corium (t=14 s), le corium s’est déja étalé jusqu’a sa longueur finale (46 cm). Ceci est en
excellent accord avec la longueur effectivement coulée (46 cm). Seul un petit volume pres du
front contribue a I’immobilisation de la coulée. Il est beaucoup plus froid que le reste de la
coulée.

Pour le calcul d’étalement sur le substrat en céramique, un terme de perte thermique
suplémentaire (de 1’ordre de 500 kW/m?2) est pris en compte pour représenter 1’augmentation
des échanges de chaleur du fait du fort bullage. La valeur de 500 kW/m? a été optimisée lors
des calculs paramétriques des essais KATS sur béton. La Figure 7-5 présnete deux calculs de
I’étalement sur le béton : le premier (tirets) fait justre I’hypothese d’une perte thermique
supplémentaire de 500 kW/m? du fait du bullage, le second (traits mixtes) prend en plus en
compte I’effet de la porosité sur la viscosité, qui est multipliée par 4 dna sle cas d’une porosité
de 40%. Le deuxieme calcul conduit a une réduction de la longueur d’étalement (L=38 cm) en
bon accord avec I’expérience (L=36 cm), mais sous estime 1égerement la premiere phase de
I’étalement. Cela péut vouloir dire que la porosité a mis quelques secondes avant de s’établir,
ce qui peut correspondre au temps nécessaire a échauffer le béton jusqu’auxtempératures de
dissociatioon des carbonates et hydroxydes.

La progression du front de coulée calculée par LAVA correspond bien aux données
expérimentales par les deux substrats (Figure 7-11).
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Figure 7-4 : LAVA : Propagation et refroidissement de la coulée sur la céramique (Journeau et al. , 2006)

-151-



Chapitre 7 :

Position du front de coulée (m)

VALIDATION DES MODELES ET CODES d’étalement

0.6 - ' '
e <>/_____:
0.4 ,.7'9."} e
i NP AT A |
BN -
. A& '/'/ j
0 /
0.2 &/ . A
@'I ¢ ¢ Expérience (céramique)
P R LAVA (céramique)
A A A Expérience (béton)
N/ - — LAVA (béton)
i —-= LAVA (béton + bulles)
(0 0 N B
0 10 20 30
Temps (s)

Figure 7-5 : Evolution de longueur d’étalement calculée en 2D par LAVA

40

Les températures dans les deux substrats ( Figure 7-6 et Figure 7-7) sont recalculées de fagcon
satisfaisantes, au vu des incertitudes provenant principalement de 1’incertitude sur les
positions des thermocouples et sur la résistance de contact.

Température (°C)

500 B
¢ ©Exp. -2mm ]
— LAVA-2mm ]
400 |2 “Exp. -7mm ]
"""" LAVA -7 mm ]
z g
300 - g
200 - 2
100 - .
o R
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Temps (s)

Figure 7-6 : Températures dans le substrat en céramique mesurées et calculées par LAVA.
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Pour I’étalement sur le substrat en béton, le code LAVA prend en compte un terme
supplémentaire de pertes thermiques représentant les pertes liées a 1’interaction corium-béton
et a 'effet des gaz de décomposition du béton sur la convection dans le corium. Ce terme
supplémentaire est estimé a 500 kW/m?2, d’apres les analyses des essais KATS avec substrat
en béton. Dans la Figure 7-5, on a représenté deux calculs pour I’étalement sur le substrat en
béton : le premier (tirets) ne prends en compte que les pertes thermiques liées a I’interaction
entre le corium et le béton et retrouve une longueur d’étalement proche de celle sur le substrat
en céramique ; le second (traits mixtes) prend en compte I’effet du bullage par les gaz de
décomposition du béton sur la viscosité (qui est augmentée d’un facteur 4 dans cette
modélisation correspondant a une porosité de 40%). Le deuxieme calcul ameéne a une
réduction de la longueur de coulée (38 cm) qui se rapproche de la valeur expérimentale
(36 cm).

Pour ce qui est de la température dans le substrat en béton, les prédictions de LAVA sont
proches des mesures. Les écarts calcul-expériences peuvent étre expliqués par 1’incertitude
sur la position des capteurs et par la non prise en compte des nombreuses transitions de phase
dans le béton.

o Exp. -2mm m |
—LAVA-2mm m
A Exp. -7Tmm m
----- LAVA -7mm mm
o Exp. -12mm nm
1000 | - -LAVA-12mm nm =|

1500

500

Température (°C)

0 5 10 15 20 25 30 35
Temps (s)

Figure 7-7 : Températures dans le substrat en béton mesurées et calculées par LAVA.

7.2.2 THEMA

Le code THEMA est un code de calcul mono ou bidimensionnel décrit au §2.4.2.1. Apres des
calculs préliminaires avec un seul canal d’étalement, nous avons modélisé la section d’essais
avec ses deux canaux d’étalement, 'un ayant un substrat en zircone, ’autre en béton. La
répartition entre les deux canaux est déterminée par le calcul et non fixée a priori par
I’ utilisateur.

Les comparaisons antérieures des calculs THEMA avec des données expérimentales
(Spindler, 2000 ; Journeau, 2005) indiquent que les principaux parametres déterminant les
caractéristiques de 1’étalement (longueur, durée) et 1’évolution de la température dans le
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substrat sont, par ordre d’importance décroissante, la température d’arrivée du corium, la loi
viscosité-température et la résistance thermique de contact. Afin d’optimiser la corrélation
entre calcul et expérience pour 1’essai VE-U7, on a adopté la méthodologie suivante en deux
étapes :

1. Calcul pour un triplet ( température du corium dans le bac de rétention, loi de viscosité
dynamique du corium, résistance thermique au contact corium-substrat) pour lequel
chaque parametre se situe dans I'intervalle d’incertitude, afin d’obtenir les bonnes
longueurs de coulée ;

2. Optimisation de la valeur de la résistance thermique de contact afin d’obtenir un calcul
satisfaisant de I’évolution de la température dans le substrat.

Cette optimisation n’a pas une solution unique, les parametres constituant un ensemble lié.
L’ensemble suivant est une de ces solutions :

e Température d’entrée : 2500 K

e Loi de viscosité : 1| = 0.0260.¢ 20T Thauidus) (py )

e Résistance thermique sur le substrat en béton: Ry, = 1.2.10° Km2w!

e Résistance thermique sur le substrat en céramique: Ry, = 5.4. 107 K.m2w!

La loi de viscosité ci-dessus correspond a la corrélation de Ramacciotti (§ 5.2.2) avec un
coefficient C de 6,3. Cette valeur est voisine de la valeur C=6,1 qui a été optimisée pour
I’essai VE-Ul (Ramacciotti et al., 1998). On note aussi que la valeur de la résistance
thermique est significativement plus faible sur le béton que sur la céramique, ce qui est
cohérent avec la résultats du § 6.3.

La Figure 7-8 montre qu’avec ce jeu de données, le calcul THEMA reproduit de fagon
satisfaisante les données expérimentales.
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S ®  Zircone -Expérience <© Béton - Experience
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Figure 7-8 : Estimations par THEMA de la progression du front de coulée

Pour les thermocouples placés a 7 et 12 mm de profondeur dans les substrats en céramique et
en béton (Figure 7-9), quelle que soit leur abscisse, 1’€cart entre les températures mesurées et
calculées est toujours inférieur & 30 K, pendant toute la phase d’étalement’, ce qui est
parfaitement acceptable au vu des incertitudes sur les données d’entrées et les propriétés
physiques. Pour ce qui est des capteurs a 2+ 1 mm de profondeur, I’écart est plus grand du
fait de I’influence de I’incertitude relative de position du capteur et de la rugosité du béton
partiellement ablaté.

" Les modeles de THEMA ne sont plus valides lorsque la coulée est a I’arrét. Il faut alors utiliser un modele de
conduction transitoire dans le substrat (tel que CRUST).

_154-



Chapitre 7 : VALIDATION DES MODELES ET CODES d’étalement

Enfin, le calcul THEMA n’indique aucune ablation du béton pendant la phase d’étalement.
Expérimentalement, nous n’avons trouvé qu’une ablation de quelques millimetres de mortier,
les agrégats de silice €tant restés en place.

THEMA - Substrat Béton a 12cm de I'Origine

1200

T surface

T calculé a 2mm

1000 +—

T calculé a 7 mm

T calculated at 12 mm

------ Texpa2mm

800 +—

------ Texpa7mm

------ Texpai2mm

600

Température (K)

400

200

Temps (s)

Figure 7-9 : Comparaison calcul THEMA - Expérience pour la température dans le béton

Un autre calcul a été effectué avec THEMA en utilisant uniquement des données a priori
issues des essais antérieurs (par exemple, on a considéré la loi de viscosité de Ramacciotti
avec C=6 et une résistance de contact nulle) et utilisés pour la validation du code par Spindler
& Veteau (2004). Ce calcul a mis en ceuvre un nouveau modele (Veteau et al., 2003) prenant
en compte 1’effet des gaz de décomposition du béton sur la viscosité de la coulée. Les calculs
ont pris en compte les incertitudes de £ 75 K sur la température d’entrée et de £15 % sur le
calcul des fractions volumiques.
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Figure 7-10 : Calculs THEMA de la longueur d’étalement.

Les résultats de ces calculs sont tracés sur la Figure 7-10. Le calcul de référence correspond a
la loi de fraction solide de référence et a une température d’entrée de 2450 K. THEMA (min)
correspond au cas pour lequel la température d’entrée a été réduite de 75 K et les fractions
solides augmentées de 15% ; THEMA (max) correspond au cas pour lequel la température
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d’entrée a été augmentée de 75 K et les fractions solides réduites de 15%. Pour le cas de
référence et le minimum, les longueurs d’étalement sur les deux substrats sont indiscernables.
Par contre, dans le cas du maximum, on observe une différence dans les longueurs
d’étalement, comme lors de I’essai.

7.2.3 CORFLOW

Le code CORFLOW est un modele tridimensionnel qui a été décrit au §2.4.2.4. Il a été
appliqué uniquement a I’écoulement sur le substrat céramique en considérant une température
initiale de 2438 K, une viscosité cinématique initiale de 5.10° m?s et une température
d’immobilisation de 1750 K — correspondant a une fraction solide de 90%.,, comme le
recommandent Ramacciotti et al. (2001) pour les suspensions polydisperses, a partir de
considérations géométriques sur 1I’empilement et sur la répartition de taille des particules.
Le calcul CORFLOW (Figure 7-11) suit la solution semi-analytique pendant 8 s, puis la
progression du corium ralentit. On a trouvé un bon accord entre le calcul CORFLOW et la
longueur finale d’étalement (15% de surestimation) ainsi que pour 1’évolution temporelle du
front de coulée, en utilisant la loi de viscosité issue de la méthodologie du chapitre 4,
légerement modifiée afin d’avoir une asymptote verticale a 1750 K.
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1 —e—CORFLOW: Tin=2438K, visc(Tin)=5e-3 m&/s Timmob=1750K
0 5 10 15 20 25 30 35 40
time, s

Figure 7-11 : Calcul par CORFLOW de I’étalement sur le substrat céramique.

7.2.4 CROCO

Le code CROCO V2 (décrit au § 2.4.2.4) permet une modélisation en géométrie
bidimensionnelle (axes horizontaux et verticaux) d’un étalement axisymétrique. Le calcul de
I’étalement sur chaque canal de 1’essai VE-U7 (Cranga, 2004) a été réalisé sur un maillage de
9720 mailles (pas vertical de 0,8 mm, pas horizontal de 5 mm). Le pas de temps est défini de
telle sorte que le parametre de Courant,

CFL = q/h,xAt

X

reste inférieur a 2/3.
La présence de gaz issu de la décomposition du béton est prise en compte a travers une
viscosité équivalente :

q)soi e
n* = 0’6 (1 _0—17d pq)gazdhulleugl

b
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De méme, une conductivité thermique équivalente prend en compte la turbulence
induite par le bullage :

C
}b*:_p’l. *
50 n

Une résistance thermique de contact de 3.mK.m?»W a été prise en compte dans cette
modélisation.

front position [m]

e conceats
* EXP Ceramic

O Conc. (gasd

Comz, (e gael

time [s]
u'l]. 5. 10, 15. 20.

Figure 7-12 : Calcul avec CROCO de la progression des fronts de coulée.

Le calcul de la progression des fronts de coulée sur les deux substrats (Figure 7-12) est en
assez bon accord avec les résultats expérimentaux. Pour I’étalement sur le substrat en béton,
on a tracé le calcul avec et sans prise en compte de I’effet du gaz. Cet effet est assez faible
pour cet étalement (1 cm d’écart sur les longueurs finales).

Le calcul donne un taux de vide maximal de 8%, ce qui est notablement inférieur aux 30% de
porosité observée expérimentalement a froid sur les deux coulées. Ceci confirme 1’importance
de la génération intrinseque de gaz pour expliquer la porosité observée et expliquerait le fait
que ’effet du gaz sur la progression de la coulée soit sous-estimé.

La relation entre la viscosité du corium et la température est le parametre principal contrdlant
la progression de la coulée. Du fait des incertitudes existant sur cette loi des calculs ont été
effectuées avec deux autres modeles (Figure 7-13), celui de Mooney (1951) — avec une
fraction maximale d’empilement de 70% - et de Thomas (1961). Il apparait que le modele de
Ramacciotti avec C=6 (courbe continue bleue) permet d’avoir le meilleur accord entre le
calcul et I’expérience.
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Figure 7-13 : Effet des lois de viscosités (a gauche) sur le calcul par CROCO
de la progression de la coulée (a droite)

La température de surface (mesurée par pyrométrie a I’abscisse x=14 cm) est estimée de facon
satisfaisante pour la coulée sur la céramique (Figure 7-14). Pour la coulée sur le béton, le
calcul sans prise en compte de l’effet du bullage donne une bonne estimation de la
température de surface, tandis que le calcul prenant en compte 1’augmentation de la diffusion
due au bullage donne une surestimation d’environ 100 K, sauf durant les premieres secondes.
Vraisemblablement, le fait que le bullage ait été canalisé vers deux sites éruptifs, fait que
I’effet du bullage a la surface est faible en dehors de ces sites.

La Figure 7-15 présente une carte des températures calculées a t=10 s, soit a proximité de
I’arrét de la progression de la coulée. On note la présence aux surfaces inférieures et
supérieures d’une peau a une température de 1I’ordre de 2000 K, correspondant a une fraction
solide de 1’ordre de 70% et une viscosité de 5 kPa.s, selon le modele de Ramacciotti et al.
(2001).

free surface temperature [K]

2500.
-\
: Core, (gas]
2300, Cono., (no gasd
i VEAP Conoreie
VEUF Capmrrbe
2100.
1900,
- R
time (=)
1700 7 =) 17, 16 20.

Figure 7-14 : Evolution de la température de surface de la coulée a 14 cm de I’entrée
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Figure 7-15 : Cartes de températures calculées par CROCO a t=10s
pour les coulées sur la céramique (a gauche) et le béton, avec effet du gaz (a droite)

Les calculs de la température dans le substrat (Figure 7-16) sont en bon accord avec
I’expérience pour une résistance thermique de contact valant 3 mK.m%W. Il convient de noter
que I'influence de la résistance thermique de contact sur la progression de la coulée et sur la
température de la surface libre est négligeable.
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Figure 7-16 : Comparaison calcul CROCO - expérience pour les températures dans
le substrat béton a x=12 cm.

7.2.5 Analyse comparative

La Figure 7-17 présente les longueurs d’étalements mesurées et calculées par ces 3 codes et le
modele semi-analytique sur le substrat en céramique. Pour le calcul semi-analytique, on a
tracé  la fois la calcul pour la viscosité donnant le meilleur résultat (5. 10~ m?/s) et pour la
viscosité correspondant a 2450 K avec la loi de viscosité recommandée. Les calculs a I’aide
de THEMA, de CROCO et de LAVA surestiment légerement les 8 premieres secondes de
I’essai, alors que le calcul semi-analytique les reproduit bien. Les trois codes calculent une
longueur finale d’étalement avec un écart inférieur a 10%. Il faut noter que les variations d’un
code a I’autre sont plus faibles que celles dues aux incertitudes sur les données d’entrée (cf.
Figure 7-10 pour laquelle on a une dispersion de la longueur d’étalement entre 45 et 80 cm).
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Figure 7-17 : Comparaison des calculs de longueur d’étalement effectués sur le substrat en céramique

Quant aux calculs de la longueur d’étalement sur béton (Figure 7-18), le calcul THEMA
présente un meilleur accord avec I’expérience que pour le substrat en céramique. Le calcul
LAVA donne, lui aussi, des résultats satisfaisants. Le calcul avec CROCO donne une l1égere
surestimation (10 cm) de la longueur d’étalement. On notera que le ralentissement de la
progression de la coulée est beaucoup moins brusque dans les divers calculs que dans
I’expérience. En effet, les codes ne modélisent que le comportement moyen de la coulée, sans
prendre en compte les a-coups dans la progression dont l'influence sur la slireté est
négligeable.
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Figure 7-18 : Comparaison des calculs de longueur d’étalement effectués sur le substrat en béton

La Figure 7-19 présente une comparaison des températures calculées dans le substrat en béton
avec les valeurs mesurées. Plusieurs sources d’erreur doivent étre prises en compte :
I’incertitude sur le positionnement des thermocouples, I’évolution temporelle de la résistance
thermique de contact (§6.3.4) ainsi que la non-uniformité de 1’ablation du béton et la non-
homogénéité de ce matériau (Figure 3-18). Néanmoins, ces codes donnent de bons ordres de
grandeur de 1’échauffement du béton, condition initiale pour I’interaction entre le corium et le
béton.
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Figure 7-19 : Comparaison des calculs de température dans le béton

En conclusion, cet essai a permis de montrer que les 4 codes d’étalement LAVA, THEMA,
CROCO et CORFLOW permettent de calculer de maniere satisfaisante 1’étalement de corium
prototypique, méme dans la configuration, a priori difficile, correspondant a la fin de la coulée
(viscosité initiale du corium tres élevée). Cet exercice de comparaison, ainsi que ceux menés
sur d’autres essais d’étalement (décrits au § 2.5, 2.6, 3.2 et 3.3) ont permis la validation des
codes de calcul et des modeles semi-analytiques qui peuvent donc étre utilisés pour le calcul
des applications, a plus grande échelle, au cas réacteur.

7.3 APPLICATIONS REACTEUR

Wittmaack (1997) a simulé I’étalement dans le récupérateur de I’EPR a 1’aide du code
CORFLOW. 11 considere 370 t (59 m3) de corium constitué de 250 t d’un mélange corium
oxyde — béton sacrificiel et de 120 t de métal dans un récupérateur de 178 m? (10 m de long)
modélisé par 27x13x14 nceuds. Le corium est relaché en 8 s a travers une porte de 2,4 m2, soit
un débit moyen de 7,4 m’/s. L’analyse de I’interaction corium-béton dans le puits de cuve
(Nie, 2005) indique que la température initiale du bain qui se déversera dans la section
d’étalement sera proche de la température de liquidus, ce qui implique une faible fraction
solide et donc une faible viscosité, ce qui favorisera 1’étalement.

Alors que la température de liquidus de 1’oxyde est de 2573 K, les calculs CORFLOW
indiquent que pour une température initiale supérieure a 2100 K, I’étalement se propage
rapidement, atteint le mur extérieur du récupérateur en moins de 7 s et recouvre toute la
surface en moins de 12 s. Apres quelques minutes, la surface libre devient quasi plate. Des
vitesse radiale atteignant 4,7 m/s ont été calculées alors que dans les deux autres directions la
vitesse est restée en dessous de 1,3 et 0,5 m/s.

Des calculs ont aussi été réalisés par Eddi & Bandini (2002) avec le code THEMA et
montrent aussi un remplissage complet de la section d’étalement en une dizaine de secondes.
La Figure 7-20 montre le bon accord entre les calculs avec CORFLOW de Witmaack (1997)
et ceux avec THEMA d’Eddi & Bandini (2002) réalisés pour diverses conditions initiales.
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Figure 7-20 : Temps nécessaire pour recouvrir la section d’étalement estimé dans des cas représentatifs du
fonctionnement d’EPR par Witmaack (1997) et Eddi & Bandini (2002).

Nous avons aussi appliqué la méthodologie de 1I’Ecole Polytechnique Royale de Stockholm
(§2.4.1, 7.1) pour cette méme composition de corium. Pour une masse coulée de 370 t, on
trouve, pour une géométrie 1égerement différente de celle prise en compte par le calcul de
Wittmaack (1997) un étalement de 7,5 m. L’effet de la température d’entrée est faible, méme
pour une température correspondant a une augmentation d’un facteur 10 de la viscosité par
rapport au cas de référence (Figure 7-21). La hauteur finale de corium est estimée a 70 cm, ce
qui est plus élevé que le calcul CORFLOW, mais reste dans le méme ordre de grandeur.
Konovalikhin (2001) a confirmé a I’aide du modele 1D, pour des conditions voisines, ces
conclusions. Par contre, en prenant en compte les effets bidimensionnels, I’étalement est plus
efficace, et Konovalikhin (2001) a trouvé une hauteur finale de corium de I’ordre de 30-40
cm, voisine des résultats de CORFLOW (Wittmaack, 2000) et THEMA (Eddi & Bandini,
2002).
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Figure 7-21 : Estimation de la longueur d’étalement en fonction de la masse et de la température initiale
de la coulée, pour un débit de 7,4 m’/s.

Tous ces modeles de calcul concourent a valider le bon étalement du corium dans les
conditions nominales de fonctionnement du récupérateur. De plus, si I’épaisseur de corium
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était tres élevée, on aurait dans un deuxieme temps, un ré-épanchement du corium sous 1’effet
de la puissance résiduelle (Konovalikhin et al. , 2000).

Les calculs d’ordres de grandeur de la Figure 7-21 montrent que I’effet de la température sur
I’étalement est assez faible, méme si la température d’entrée est inférieure de plusieurs
centaines de degré au liquidus. Ceci va dans le sens d’un bon étalement du corium, méme si le
corium arrivait dans la chambre d’étalement a une température tres inférieure au liquidus,
alors que I’on s’attend a avoir une température d’entrée du corium proche du liquidus du
mélange (Seiler & Froment, 2000 ; Nie, 2005). Wittmaack (2000) a obtenu des résultats
similaires avec un calcul CORFLOW.

En fait la principale incertitude réside dans la taille de la breche et donc dans le débit d’entrée
du corium. Si on avait un débit de corium extrémement faible, I’étalement serait moins
efficace. Eddi & Bandini (2002) ont montré qu’une diminution d’un rapport 8 sur le débit
d’entrée va multiplier par deux le temps nécessaire pour recouvrir toute la surface
d’étalement. Wittmaack (2000) a obtenu des résultats similaires avec le code CORFLOW.
Dans la modélisation en ordres de grandeur, le débit intervient directement dans la longueur
d’étalement a la puissance 7/16 au numérateur et indirectement au dénominateur via le flux
convectif. Il apparait que pour doubler la hauteur de corium a I’état final, il faudrait diviser
d’un facteur 170 le débit qui serait ramené a 45 L/s (300 kg/s), ce qui correspondrait a un
orifice de I’ordre de 0,03 m? (Fischer, 2003). Les études relatives au percement de la porte
(Azarian et al. , 2004) considerent comme borne inférieure du débit par la porte la valeur de 1
t/s (150 L/s), ce qui n’entrainerait qu’un épaississement de la coulée de 40 % par rapport au
cas de référence. Comme les codes de calcul donnent tous une marge importante sur
I’étalement, on peut considérer que, dans toutes les configurations réalistes, un étalement
satisfaisant pourra €tre atteint, sous réserve d’une validation du débit de corium traversant la
porte.

-163-



Chapitre 7 : VALIDATION DES MODELES ET CODES d’étalement

REFERENCES DU CHAPITRE 7 :

Ancey C., Jorrot H., 2001, Yield stress for particle suspension within clay dispersion,
J. Rheology, 45, 297-319.

Azarian, G. Kursawe, H.M., Nie, M., Fischer, M., Eying, J., Stoudt, R.H., 2004, EPR
Accident threats and Mitigation, Proc. Int. Congress Advances nucl. Power Plants
(ICAPP’04), Pittsburgh, PA.

Cranga, M., 2004, Communication personelle.

Dinh, T.N., Konovalikhin, M.J., Sehgal, B.R., 2000, Core Melt Spreading on a reactor
Containment Floor, Progr. Nucl. Energ., 36, 4, 405-468.

Eddi, M., Bandini, G., 2002, Preliminary Analysis on corium spreading in core-catcher with
THEMA code, Rapport SAM-ECOSTAR-P07-17/01.

Fischer, M., 2003, Severe Accident mitigation and core melt retention in the European
Pressurized Reactor, Proc. Int. Conf. Nucl. Eng. (ICONE 11), Tokyo, Japon, 20-
23/4/2003, communication ICONE11-36196.

Fieg G., Huber F., Werle H., Wittmaack R., 1996, Simulation Experiments on the spreading
behavior of molten core melts, Proc. Nat. Heat Transfer Conf., Houston, Tx.

Foit, J.J., 2002, Spreading on ceramic and concrte substrate in KATS experiments, Proc.
Annu. Meeting Nucl. Technol.

Foit, J.J., 2004, Spreading under variable viscosity and time-dependent boundary conditions:
estimate of viscosity from spreading experiments, Nucl. Eng. Des., 227, 239-253.

Journeau, C., Brayer, C., Piluso, P., 2005, Uncertainties on Thermodynamic and Physical
Properties Data Bases for Severe Accidents and their Consequences on Safety
Calculations, OECD-CSNI Workshop on Evaluation of Uncertainties In Relation To
Severe Accidents and Level 2 Probabilistic Safety Analysis, Aix en Provence, 7-9/11/05.

Journeau, C., Haquet, J.-F., Spindler, B., Spengler, C., Foit, J., 2006, The Vulcano VE-U7
corium spreading benchmark, Progr. Nucl. Energ., 48, 215-234.

Konovalikhin, M.J., Theertan, S.A., Sehgal, B.R., 2000, Experimental Investigation on Re-
Spreading Phenomena, Proc. 8" Int. Conf. Nucl. Eng., Baltimore, USA, Avril 2000.

Konovalikhin, M. J., 2001, Investigation on Melt Spreading and Coolability in a LWR Severe
Accident, These de Doctorat, Ecole Royale Polytechnique, Stockholm, Suede.

Macedonio, G., Longo, A., 1999, Lava flow in a channel with a bifurcation, Phys. Chem.
Earth (A), 24, 953-956.

Mooney, M., 1951, The viscosity of a concentrated suspension of spherical particles.
J. Colloid. Sci., 6, 162-170.

—164—



Chapitre 7 : VALIDATION DES MODELES ET CODES d’étalement

Nie, M., 2005, Temporary Melt Retention in the Reactor Pit of the European Pressurized
Water Reactor (EPR), These de Docteur-Ingénieur, Université de Stuttgart (Institiit fiir
Kernenergetik und Energiesystem), Allemagne

Ramacciotti, M., Journeau, C., Abbas, G., Werozub, F., Cognet, G., 1998, Propriétés
Rhéologiques de mélanges en cours de solidification, Cahiers de Rhéologie, XV1, 303-
308.

Ramacciotti, M., Journeau, C., Sudreau, F., Cognet, G., 2001, Viscosity models for corium
melts, Nucl. Eng. Des. 204, 377-389.

Seiler, J.M., Froment, K. , 2000, Material effects on multipohase phenomena in late phases of
severe accidents of nuclear reactors, Multiphase Sci. Technol. 12, 117-257.

Spengler C., Allelein H.-J., Spindler B., Veteau J.M., Foit J. J., Alsmeyer H., Artnik J., 2004,
Blind Benchmark Calculations for Melt Spreading in the ECOSTAR Project, Proc. Int.
Congress Advances nucl. Power Plants (ICAPP’04), Pittsburgh, PA.

Spindler B., Veteau J.M, 1999, Status of the assessment of the spreading code THEMA
against the CORINE experiments, SARJ Mtg. (Mtg. Severe Accident Research held in
Japan) Tokyo, Japan.

Spindler B., Veteau J.M., Brayer C., Cranga M., de Cecco L., Montanelli P., Pineau D., 2000,
Assessment of THEMA code against spreading experiments, Wiss. Ber. FZKA, 6475,
221-234.

Spindler, B., Veteau, J.M., 2004, Simulation of spreading with solidification : assessment
synthesis of THEMA code, Rapport CEA-R6053.

Thomas D. G., 1961, Laminar Flow Properties of Flocculated Suspensions, AIChE J., 7,
431-437.

Tromm, W., Foit, J. J., Magallon, D., 2000, Dry and wet spreading experiments with
prototypic materials at the FARO facility and theoretical analysis, Wiss. Ber. FZKA,
6475,178-188.

Veteau J.M., Spindler B., Daum G., 2003, Modelling of two-phase friction from isothermal
spreading experiments with gas fed from the bottom and application to spreading
accompanied by solidification, /0th International Topical Meeting on Nuclear Reactor
Thermal Hydraulics (NURETH-10), Seoul, Corée.

Wittmaack, R., 1997, CORFLOW: A code for the numerical simulation of free-surface flow,
Nucl. Technol., 119, 158-180.

Wittmaack, R., 2000, Numercial simulation of corium spreading in the EPR with CORFLOW,
Wiss. Ber. FZKA, 6475, 201-211.

—165-



Chapitre 8 : CONCLUSIONS

Chapitre 8 : Conclusions

Le programme expérimental VULCANO-Etalement a donné lieu a la réalisation de douze
essais en matériaux simulants et en matériaux prototypiques a des températures atteignant
Jusqu’a 3000 K. Ces essais sont représentatifs de 1’étalement soit du corium qui s’écoulerait
lors du percement de la cuve du réacteur, soit d’un mélange corium-béton résultant d’une
interaction corium-béton, comme ce qui est prévu apres la rétention temporaire dans le puits
de cuve du réacteur EPR.

Ces essais, en parallele avec les essais complémentaires menés dans d’autres installations
européennes, ont grandement contribué a la compréhension du comportement du corium lors
de I’étalement en apportant les informations suivantes :

La progression de 1’étalement est généralement discontinue avec la formation de
langues de corium. L’étalement de mélanges corium-béton est caractérisé par la
formation d’une peau visco-plastique en surface, alors que les mélanges ne contenant
que des oxydes d’uranium et de zirconium donnent lieu a la formation de croltes
solides en surface. Ceci est dii a 'importance de I’intervalle de solidification des
mélanges corium-béton (autour de 1000 K) et a pour conséquence qu’un tel mélange
s’étalera bien méme avec une température initiale inférieure a la température de
liquidus, ce qui donne des marges importantes au concept de récupérateur EPR.

Nous n’avons pas observé, pour les débits considérés, de stratification d’une phase
métallique en proportion faible ( < 5% dans les essais VE-06 et VE-U7). Dans ces cas,
le fer est présent sous forme de gouttelettes en émulsion dans la phase oxyde,
généralement a proximité de porosités, ce qui suggere un effet de la convection de
bulles de gaz dans cette mise en émulsion.

La structure des coulées en corium prototypique présente généralement une porosité
importante due a un relachement de gaz. Ceci a méme été observé sur un substrat
inerte et étanche (acier, zircone dense) et est attribué a des réactions d’oxydoréduction
relachant des especes volatiles, voisines de la cause des phénomenes d’ airlift (Petrov
et al., 1999).

La composition chimique du corium étalé ne varie pas quelque soit la position des
prélevements, mais les coulées présentent des caractéristiques cristallographiques et
morphologiques variant de facon sensible selon 1’axe vertical, alors qu’elles ne varient
pas selon les directions horizontales.

Le refroidissement et la solidification du corium étalé se produisent globalement hors
de 1’équilibre thermodynamique (solidification de type Scheil-Gulliver, présence de
phases métastables) mais peuvent néanmoins étre approchés a 1’aide de calculs
thermodynamiques a 1’équilibre.

Une méthodologie d’analyse des échantillons de corium et de comparaison avec les
codes de calculs thermodynamiques a été mise au point et permet de contribuer a la
validation des bases de données thermodynamiques dédiées au corium.

Le refroidissement de la coulée entraine des variations importantes de la rhéologie du
corium qui dépend d’une part de la fraction volumique de solides cristallisés sous
cisaillement et d’autre part de 1’augmentation de la proportion de silice, composé
formateur de réseaux, dans le liquide résiduel. Des modeles de viscosité des bains
silicatés ou non et de rhéologie des mélanges semi-solides ont été globalement validés
pour le corium.

Le refroidissement par rayonnement des coulées de corium entraine la présence de
couches limites thermiques, physico-chimiques et rhéologiques a la surface. Une des
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manifestations visibles de la forte augmentation de la viscosité en se rapprochant de la
surface est la formation de plis, similaire a ce qui est observé sur les laves cordées.

La morphologie de la surface de la coulée est déterminée par le rapport ¥ des temps
caractéristiques de solidification et d’advection, proposé par Griffiths & Fink (1992)
peut étre adapté aux coulées de corium : Pour les faibles valeurs de ¥, on observe la
formation de crofites solides, entre 50 et 2000, on observe la présence d’une peau
viscoélastique plissée, tandis que pour les valeurs €élevées de W, on a un gel en masse
de la coulée.

Les échanges de chaleur entre la coulée et le substrat sont caractérisés par la présence
d’une forte résistance thermique de contact (de 1’ordre du mK.m?/W), excepté lors des
premiers dixiemes de seconde du contact. De ce fait, le refroidissement du corium est
le plus lent pres de la surface inférieure de la coulée. Le modele de Rougnon-Glasson
(1993) donne de bonnes prédictions de cette résistance de contact sur des substrats
inertes.

L’influence sur la coulée de I’ablation d’un substrat en béton et du relachement de gaz
issus de sa décomposition est faible. En effet, elle semble pilotée par le comportement
du front de coulée, lequel progresse avant que ces phénomenes ne deviennent
importants. Par ailleurs, la progression de 1’ablation serait faible lors de la coulée de
mélanges issus d’une rétention temporaire en puits de cuve, tel que dans I’essai
VE-UT7.

Les criteres d’arrét de la coulée, développés a partir du nombre de Grétz pour les laves
volcaniques (Pinkerton & Wilson, 1994) ne sont pas transposables aux coulées de
corium. Par contre, on a mis en évidence le fait que, pour des mélanges corium-béton,
I’arrét de la progression de la coulée a lieu lorsque la surface est a la température
correspondant a 70 £ 10 % de volume solide.

Ces essais ont permis de valider sur des étalements de mélanges corium-béton le
modele simplifié d’étalement de 1’Ecole Polytechnique Royale suedoise (Dinh et al.,
2000), ainsi que les codes de calcul mécanistes tels que THEMA, LAVA ou
CORFLOW. On en a déduit que :

o La cinétique d’étalement et les dimensions finales de la coulée sont gouvernées
principalement par la surchauffe du corium a I’entrée, estimée par rapport a
une température d’immobilisation effective, a la loi de débit d’entrée et a la
relation reliant la viscosité a la température;

o L’arrét de la coulée résulte principalement de 1’augmentation de la viscosité
avec la fraction volumique de solide et dans une moindre mesure a
I’épaississement des crofites (surtout supérieure). La corrélation de Ramacciotti
et al. (2001) avec un exposant C compris entre 6 et 6,5 donne les meilleurs
résultats pour des coulées en corium prototypique.

Dans le cas de mélanges (U,Zr)O,, représentatifs de la phase oxyde du corium qui
sortirait de la cuve et n’aurait pas interagi avec du béton, la phénoménologie est
différente du cas des mélanges corium-béton (faible intervalle de solidification,
formation de crofites solides) et il n’a pas été possible de valider précisément les
modeles et les codes d’étalement car les incertitudes sur la mesure de la température
du corium et sur la connaissance des diagrammes de phases sont plus élevées que la
surchauffe. Des pistes existent pour I’amélioration de la précision des mesures des
hautes températures entre 2000 et 3000 K, suite aux travaux récents effectuées en vue
de définir des points fixes de températures a I’aides d’eutectiques a haute température
(Yamada et al. , 1999 ; Hernandez et al. , 2003).

La démarche de validation de ces codes de calcul est clairement la suivante : les codes
sont validés sur des configurations ayant une solution analytique et des expériences

-167-



Chapitre 8 : CONCLUSIONS

analytiques en matériaux simulants, puis le logiciel intervient comme aide a
I’interprétation des essais et les essais dans I’évaluation des modeles. Il y a donc un
aller-retour entre logiciel et expériences globales telles que VULCANO.
D’un point de vue scientifique, il serait certainement souhaitable de pouvoir compléter
la base de données expérimentales par des essais pour lesquels les incertitudes sur les
propriétés physiques et les conditions initiales seraient moindres. Néanmoins, 1’état
actuel de validation est suffisant pour les applications industrielles, vu les autres
incertitudes sur les scénarios d’accident grave.

e Les logiciels, ainsi validés ont permis de calculer des scénarios d’étalement du corium
dans le récupérateur d’EPR. Il apparait que des marges importantes existent des lors
que l'on peut garantir par conception un débit d’écoulement suffisant lors du
percement de la porte.

® Ces logiciels pourraient aussi €tre adaptés a I’étude de la progression de laves sur les
flancs d’un volcan.

Au terme de ce travail de recherche et développement, la problématique industrielle de
I’étalement de corium a sec est globalement résolue. De nombreuses idées précongues, telles
que ’arrét de la progression des coulées par formation de crofite au front, la contribution
importante de 1’ablation d’un substrat en béton sur la progression de la coulée, la
solidification a 1’équilibre thermodynamique, le contact thermique (quasi)parfait entre la
coulée et le substrat, I’absence de gaz excepté au-dessus de substrats en béton.

D’autres problématiques liées aux accidents graves des réacteurs a eau sous pression restent
ouvertes telles que, entre autres:

- Dinteraction a plus long terme entre le corium et le béton dans un puits de cuve, pour
lequel la répartition des vitesses d’ablation entre les directions horizontales et
verticales est encore mal comprise (Farmer et al. , 2004, Malaval et al. , 2005) ;

- Dinteraction corium-eau et le risque d’explosion vapeur (Huhtiniemi et al. , 1999,
Berthoud, 2000) ;

- le relachement des aérosols contenant des radioéléments (Clément et al. , 2003,
Auvinen et al. , 2005) et leur transport dans le circuit primaire, dans 1’enceinte et vers
I’environnement (Piluso et al. , 2005, Fischer & Kanzleiter, 1999, Oriolo et al., 1995,
Polldnen et al. , 1997) ;

- la validation des concepts de rétention en cuve ;

- I’amélioration des bases de données thermodynamiques et de propriétés physiques afin
de disposer des données nécessaires aux calculs des configurations d’accidents graves.
En particulier, la thermodynamique du quaternaire (U,Zr,Si,0) mériterait d’étre mieux
décrite et des données sur la viscosité de la zircone, tant seule que dans des bains
silicatés manquent pour conclure sur la validité des modeles de viscosité proposés.

Finalement, la problématique des accidents graves n’est pas l’apanage des générations
actuelles de réacteurs nucléaires. Méme si les concepts proposés dans le cadre de 'initiative
pour les réacteurs de 4° génération (Lake, 2002.) visent, entre autres, a améliorer notablement
la sareté, il n’est néanmoins pas possible d’éliminer tout risque hypthétique de rejet a
I’extérieur de matieres radioactives. Par exemple, les réacteurs a caloporteur gaz disposent
d’un cceur qui a une probabilité significativement moindre de fondre que les cceurs des
réacteurs a eau actuels, mais pourraient entrainer des relachements de produits radioactifs
dans des situations hypothétiques d’entrée d’air ou d’eau (Kim & No, 2006, Tauveron et al. ,
2005).

En conclusion, I’amélioration de la slireté est une action continue dont le but est de réduire
constamment les risques résiduels d’accidents majeurs. Du fait de la nature du risque et des
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enseignements tirés des accidents de Tchernobyl et de Three Mile Island, les accidents graves
font 1’objet de programmes de recherche et développement significatifs qui portent leurs
premiers fruits avec la construction de réacteurs comportant des récupérateurs de corium tels
que I’EPR a Olkiluoto (Finlande) ou le VVER 1000 a Tian Wan (Chine). Les essais
d’étalement sur VULCANO et leur analyse dans un cadre européen ont été un des éléments
ayant contribué a ces avancées.
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TITRE en francais :
L’ETALEMENT DU CORIUM : HYDRODYNAMIQUE, RHEOLOGIE ET SOLIDIFICATION D’UN
BAIN D’OXYDES A HAUTE TEMPERATURE

RESUME en francais :

Dans le cas hypothétique d’un accident grave de réacteur nucléaire, le coeur pourrait
fondre et former un mélange a haute température (2000-3000 K) appelé corium. Dans le cas
du percement de la cuve, ce corium s’étalerait dans le puits de cuve, dans les pieces
adjacentes — comme cela s’est produit a Tchernobyl— ou dans un récupérateur dédié a cet effet
— comme pour le nouveau réacteur européen EPR.

Cette these est consacrée a I’étude expérimentale de I’étalement du corium, en particulier a
I’aide des expériences en matériaux prototypiques (contenant de I’oxyde d’uranium appauvri)
réalisées sur I’installation VULCANO au CEA Cadarache.

La premicre étape de I’analyse de ces essais consiste en l’interprétation des analyses
matériaux a ’aide de modeles thermodynamiques de la solidification du corium. Connaissant
pour chaque température, la répartition et les composition des phases présentes dans la coulée,
on peut alors en estimer les propriétés physiques. L’arrét de I’écoulement est controlé par les
propriétés rhéologiques du corium, en particulier dans I’intervalle de solidification, ce qui
nécessite de les étudier en détail. Les aspects hydrodynamiques, rhéologiques et
thermodynamiques de I’écoulement de corium en cours de solidification ont pris en compte
dans les modeles et codes de calcul qui sont validés a I’aide de ces essais et permettent de
conforter le concept de récupérateur par étalement de I’EPR.

MOTS-CLES : Sareté nucléaire, accidents graves, hydrodynamique, rhéologie, solidification,
oxydes, hautes températures

TITRE en anglais
CORIUM SPREADING: HYDRODYNAMICS, RHEOLOGY AND SOLIDIFICATION OF A
HIGH-TEMPERATURE OXIDE MELT

RESUME en anglais

In the hypothesis of a nuclear reactor severe accident, the core could melt and form a high-
temperature (2000-3000 K) mixture called corium. In the hypothesis of vessel rupture, this
corium would spread in the reactor pit and adjacent rooms — as occurred in Chernobyl — or in
a dedicated core-catcher — as in the new European Pressurized reactor, EPR.

This thesis is dedicated to the experimental study of corium spreading, especially with the
prototypic corium material experiments performed in the VULCANO facility at CEA
Cadarache.

The first step in analyzing these tests consists in interpretatng the material analyses, with the
help of thermodynamic modelling of corium solidification. Knowing for each temperature the
phase repartition and composition, physical properties can be estimated.

Spreading termination is controlled by corium rheological properties in the solidification
range, which leads to studying them in detail. The hydrodynamical, rheological and
solidification aspects of corium spreading are taken into account in models and computer
codes which have been validated against these tests and enable the assessment of the EPR
spreading core-catcher concept.

MOTS-CLES : Nuclear safety, severe accidents, hydrodynamics, rheology, solidification,
oxides, high temperatures.
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